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Kurzfassung
Die vorliegende Arbeit beschreibt die Implementierung ionenstrahlanalytischer Me-
thoden zur Charakterisierung der Probenzusammensetzung in einem Helium-Io-
nen-Mikroskop mit einem auf unter einen Nanometer fokussierten Ionenstrahl. Zur
Bildgebung wird dieser im Mikroskop über Probenoberflächen gerastert und die
lokale Ausbeute an Sekundärelektronen gemessen. Obwohl sich damit ein hoher to-
pografischer Kontrast erzeugen lässt, lassen sich weder aus der Ausbeute noch aus
der Energieverteilung der Sekundärelektronen verlässliche Aussagen zur chemischen
Zusammensetzung der Probe treffen.
Daher wurden in dieser Arbeit verschiedene ionenstrahlinduzierte Sekundärteilchen
hinsichtlich ihrer Eignung für die Elementanalytik im Helium-Ionen-Mikroskop vergli-
chen. Zur Evaluation standen der Informationsgehalt der Teilchen, deren Analysier-
barkeit sowie deren verwertbare Ausbeute. Die Spektrometrie rückgestreuter Teilchen
sowie die Sekundärionen-Massenspektrometrie wurden dabei als die geeignetsten Me-
thoden identifiziert und im Detail untersucht. Gegenstand der Untersuchung waren
physikalische Limitierungen und Nachweisgrenzen der Methoden sowie deren Eignung
zum Einbau in ein Helium-Ionen-Mikroskop. Dazu wurden verschiedene Konzepte
von Spektrometern evaluiert, erprobt und hinsichtlich ihrer Effizienz, Energieauflö-
sung und Umsetzbarkeit im Mikroskop bewertet.
Die Flugzeitspektrometrie durch Pulsen des primären Ionenstrahls konnte als die
geeignetste Technik identifiziert werden und wurde erfolgreich in einem Helium-Io-
nen-Mikroskop implementiert. Der Messaufbau, die Signal- und Datenverarbeitung
sowie vergleichende Simulationen werden detailliert beschrieben. Das Spektrome-
ter wurde weiterhin ausführlich hinsichtlich Zeit-, Energie- und Massenauflösung
charakterisiert. Es werden ortsaufgelöste Rückstreuspektren vorgestellt und damit
erstmalig die Möglichkeit zur Ionenstrahlanalytik im Helium-Ionen-Mikroskop auf
einer Größenskala von ≤ 60 nm aufgezeigt.
Das Pulsen des primären Ionenstrahls erlaubt es zudem, die Technik der Sekun-
därionen-Massenspektrometrie anzuwenden. Diese Methode bietet Informationen
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zur molekularen Probenzusammensetzung und erreicht für einige Elemente nied-
rigere Nachweisgrenzen als die Rückstreuspektrometrie. Damit konnten erstmalig
im Helium-Ionen-Mikroskop gemessene Sekundärionen-Massenspektren sowie die
ortsaufgelöste Elementanalyse durch spektrometrierte Sekundärionen demonstriert
werden.
Die Ergebnisse dieser Arbeit sind in der Fachzeitschrift Ultramicroscopy Band 162
(2016) S. 91–97 veröffentlicht1. Ab Oktober 2016 werden diese auch in Form eines




The present work describes the implementation of ion beam analysis methods in a
helium-ion-microscope for the determination of sample compositions with a focused
ion beam of < 1 nm size. Imaging in the microscope is realized by scanning the focu-
sed ion beam over the sample surface while measuring the local secondary electron
yield. Although this procedure leads to a high topographical contrast, neither the
yield nor the energy distribution of the secondary electrons deliver reliable informa-
tion on the chemical composition of the sample.
For this purpose, in this work different ion beam induced secondary particles were
compared with respect to their suitability for the analysis of the chemical composition
in the helium-ion-microscope. In particular the information content of the particles,
their analysability and their yield were evaluated. As a result, the spectrometry of
backscattered particles and the mass spectrometry of sputtered secondary ions were
identified as the most promising methods and regarded in detail. The investigation
focused on physical limitations and detection limits of the methods as well as their
implementability into a helium-ion-microscope. Therefor various concepts of spec-
trometers were evaluated, tested and validated in terms of their efficiency, energy
resolution and practicability in the microscope.
Time-of-flight spectrometry by pulsing the primary ion beam could be identified
as the most suitable technique and has been successfully implemented in a helium-
ion-microscope. The measurement setup, signal processing and data handling as
well as comparative simulations are described in detail. Further the spectrometer
was characterized explicitly in terms of time, energy and mass resolution. Spatially
resolved backscattering spectra will be shown demonstrating the feasibility of per-
forming ion beam analysis in a helium-ion-microscope for the first time on a size
scale of ≤ 60 nm.
By pulsing the primary ion beam the technique of secondary ion mass spectrometry
becomes automatically accessible. This method provides information on the mole-
cular composition of samples and can reach higher detection limits than those from
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backscattering spectrometry. For the first time, in a helium-ion-microscope measured
secondary ion mass spectra and spatially resolved elemental analysis by spectrometry
of secondary ions, could be demonstrated.
The results of this work are published 2016 in the scientific journal Ultramicroscopy,
volume 162 on pages 91 to 971. In October 2016 there will be another publication as a
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Der technologische Fortschritt und das Bild des 21. Jahrhunderts werden maßgeblich
durch die Halbleitertechnologie und Mikroelektronik geprägt. Diese rasante Entwick-
lung wird auch als digitale Revolution oder die dritte industrielle Revolution bezeich-
net3. Halbleiterbauelemente finden sich heute in nahezu allen Bereichen des täglichen
Lebens: in Smartphones, Haushaltsgeräten, Fernsehern oder Automobilen. Auch in
der Wissenschaft ermöglicht erst der Einsatz moderner Computer komplexe Simula-
tionen in der Medizin, Chemie, Physik oder der Klimaforschung.
Einen Grundstein zur Herstellung von elektronischen Halbleiterbauelementen wurde
um 1930 durch den Bau erster Teilchenbeschleuniger durch Cockcroft undWal-
ton4 (Nobelpreis 19515), Van deGraaff sowie Lawrence (Nobelpreis 19395)
gelegt. Neben den Beiträgen zur Kernphysik und den Anwendungen in der Onko-
logie ermöglichen diese die Dotierung von Halbleitern mit Ionenstrahlen. Der erste
Halbleitertransistor wurde 1948 von Shockley, Bardeen sowie Brattain6,7
entwickelt (Nobelpreis 19565) und stellt den Beginn einer beispiellosen Erfolgsge-
schichte dar. Dank Pionieren wie Kilby und Noyce traten integrierte Schaltkreise
in den Folgejahren ihren Siegeszug an8–11 (Nobelpreis 20005). Die Strukturgröße
verkleinerte sich stetig, wodurch die Anzahl an Transistoren sich fortlaufend er-
höhte. Der Trend, dass sich die Zahl an Transistoren pro Fläche alle zwei Jahre
verdoppelt, ist alsMooresches Gesetz bekannt12,13, welches bis zum heutigen Tage
anhält14.
Mit sich ständig verkleinernden Strukturgrößen stiegen auch die Anforderungen
an Mikroskope und Werkzeuge zur Bildgebung, Analytik, Herstellung und Modi-
fikation dieser Strukturen. Die klassische optische Mikroskopie wird jedoch stark
durch den Wellencharakter des Lichtes beeinflusst, wodurch eine maximale Auflösung
von ca. 200 nm erreicht wird (Abbe-Limit). Moderne superauflösende Mikrosko-
pe, welche diese Grenze unterschreiten, wurden erst gegen Ende des 20. Jahrhun-
derts entwickelt. Die Entwicklung des Transmissionselektronenmikroskops durch
Knoll und Ruska ermöglichte bereits 1931 durch die wesentlich kürzere Wel-
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lenlänge von Elektronen, höhere Auflösungen zu erzielen (Nobelpreis 19865). Die
Untersuchung war jedoch auf dünne Proben beschränkt, durch die Elektronen trans-
mittieren können. Aufbauend auf diesen Arbeiten entwickelte vonArdenne 1937
das Rasterelektronenmikroskop15, mit dem fortan Probenoberflächen abgebildet wer-
den konnten.
Elektronenstrahlen eignen sich jedoch nur bedingt zur Modifikation von Nanostruk-
turen, welche erst durch die Entwicklung von Ionen-Mikroskopen realisiert werden
konnte. Feynman beschreibt deren Arbeitsprinzip in seiner berühmten Rede „There
is Plenty of Room at the Bottom“ wie folgt:
"How do we write small? ...
A source of ions, sent through the microscope lenses in reverse, could be
focused to a very small spot. We could write with that spot like we write
in a TV cathode ray oscilloscope, by going across in lines, and having
an adjustment which determines the amount of material which is going
to be deposited as we scan in lines."
Richard Feynman, 195916
Die ersten Ionenmikroskope wurden allerdings entwickelt, um durch die noch klei-
nere Wellenlänge die innere Struktur von Atomen abbilden zu können17–20. Die
Auflösung von Elektronen- und Ionenmikroskopen werden jedoch vorwiegend durch
sphärische und chromatische Aberrationen sowie Astigmatismus bestimmt. In der
Bildgebung konnte sich das Ionenmikroskop aufgrund des vergleichsweise größe-
ren Probenschadens nicht gegen Elektronenmikroskope durchsetzen und fand daher
zunächst kaum kommerziellen Erfolg. Mitte der 70er Jahre wurden erste Gas-Feld-
Ionen-Mikroskope21–24 und später erste Flüssig-Metall-Ionen-Mikroskope25 vorge-
stellt. Letztere etablierten sich in Forschung und Industrie zu einem unverzichtbaren
Werkzeug zur Modifikation von Nanostrukturen und zur Präparation von Lamellen
für die Transmissionselektronenmikroskopie.
Das Helium-Ionen-Mikroskop als jüngste Entwicklung der Ionenmikroskope wur-
de 2006 kommerziell eingeführt26,27 und ermöglichte für die Ionenmikroskopie bis
dahin unerreichte Ortsauflösungen in der Bildgebung und im Ionenstrahlschreiben.
In diesem wird in einer Gas-Feld-Ionenquelle ein Helium- oder Neon-Ionenstrahl
12
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erzeugt, welcher auf unter einen Nanometer fokussiert und über eine Probenober-
fläche gerastert werden kann. Zur Abbildung der Oberfläche wird dabei die lokale
Ausbeute an generierten Sekundärelektronen gemessen. Das Mikroskop ermöglicht
das Abtragen von Atomen durch Ionenstrahlsputtern mit bisher unerreichten Struk-
turgrößen28–34.
Während in Elektronenmikroskopen eine Probencharakterisierung mit energiedisper-
siver Röntgenspektroskopie und Elektronenenergieverlustspektroskopie möglich ist,
fehlt in Helium-Ionen-Mikroskopen bisher jede praktische Möglichkeit zur ortsaufge-
lösten Elementanalyse. Ziel dieser Arbeit ist es daher, die Helium-Ionen-Mikroskopie
um ionenstrahlanalytische Methoden zu erweitern, um in-situ die lokale Probenzu-
sammensetzungen von Nanostrukturen untersuchen zu können.
In Kapitel 2 werden zunächst ionenstrahlinduzierte Sekundärteilchen untersucht und
deren Informationsgehalt und Analysierbarkeit im Helium-Ionen-Mikroskop beurteilt.
Die Spektrometrie rückgestreuter und gesputterter Teilchen wird als geeignetste Me-
thode identifiziert und anschließend genauer mit Hilfe von Monte-Carlo-Simulationen
charakterisiert.
Experimentelle Vorbetrachtungen erfolgen in Kapitel 3, in welchem die Helium-Ionen-
Mikroskopie sowie verschiedene Bestrahlungseffekte detailliert beschrieben werden.
Weiterhin werden verschiedene Methoden zur Umsetzung der Rückstreuspektrometrie
verglichen, erprobt und hinsichtlich Effizienz, Energieauflösung und Umsetzbarkeit
evaluiert.
Im Helium-Ionen-Mikroskop wurde im Zuge dieser Arbeit die Flugzeitspektrometrie
durch Pulsen des Primärstrahls als geeignetste Technik implementiert. In Kapitel 4
werden der Messaufbau, die Signal- und Datenverarbeitung sowie die Auswertung der
Messdaten beschrieben. Es beinhaltet weiterhin eine ausführliche Charakterisierung
von Zeit-, Energie- und Massenauflösung sowie eine Abschätzung der Nachweisgrenze.
Weiter werden die ortsaufgelöste Rückstreuspektrometrie und die Ionenstrahlanalytik
mit einer Ortsauflösung kleiner 60 nm demonstriert.
Das vorgestellte Flugzeitspektrometer ermöglicht zudem die Sekundärionen-Massen-
spektrometrie, welche in Kapitel 5 beschrieben wird. Darin werden in einem Helium-
Ionen-Mikroskop gemessene Sekundärionen-Massenspektren sowie die ortsaufgelöste
13
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Verteilung spektrometrierter Sekundärionen gezeigt. Die vorgestellten Ergebnisse
wurden erstmalig in einer referenzierten Fachzeitschrift publiziert1.
Die Ergebnisse dieser Arbeit werden in Kapitel 6 zusammengefasst und kritisch beur-
teilt. Konsequenzen und mögliche Verbesserungen werden abschließend diskutiert.
14
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In diesem Kapitel werden zunächst die Ionen-Festkörper-Wechselwirkungen betrach-
tet, welche im Helium-Ionen-Mikroskop (HIM) beim Auftreffen der Primärteilchen
auf die Probe stattfinden. Das Primärteilchen kann in die Probe eindringen und
verliert dabei an kinetischer Energie und kann durch Streuprozesse mit Atomkernen
seine Bewegungsrichtung ändern.
Durch den Energieeintrag des Primärteilchens können weiterhin verschiedene Sekun-
därteilchen aus der Probe emittiert werden. Eine schematische Darstellung möglicher
Sekundärteilchen ist in Abbildung 2.1 dargestellt. Je nach Zusammensetzung der
Probe haben diese charakteristische Eigenschaften, welche zur Analyse der Probenzu-
sammensetzung genutzt werden können. Bei der Analyse auf kleiner Größenskala von
Abbildung 2.1: Mögliche Ionen-Festkörper-Wechselwirkungen und Sekundär-
teilchen beim Auftreten von Helium-Ionen auf einen Festkörper.
15
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wenigen Nano- bis Mikrometern ist zudem eine hohe Ausbeute der Sekundärteilchen
nötig, da durch die sonst sehr hohe Anzahl benötigter Primärteilchen Probenschä-
den auftreten und die Messung beeinflussen würden. Die folgende Vorstellung und
Auswahl geeigneter und weniger geeigneter Sekundärteilchen orientiert sich an den
Arbeiten von Nastasi et al.35 undMöller36.
Durch den Energieübertrag des Primärteilchens an Elektronen im Festkörper können
pro Primärion mehrere Sekundärelektronen (SE) aus der Probenoberfläche emittiert
werden37. Die gegenüber anderen Sekundärteilchen vergleichsweise hohe Ausbeute
an SE wird im HIM genutzt, um über deren Anzahl ein Abbild der Probenober-
fläche zu generieren. Die Anzahl und die Energie der SE sind dabei abhängig von
der Topografie der Probenoberfläche, vom Bremsvermögen des Ions im Festkörper
(siehe Abschnitt 2.1) sowie der Austrittsarbeit der Elektronen beim Verlassen der
Probe. Aus der Energie der Sekundärelektronen kann daher nicht eindeutig auf
die Zusammensetzung einer Probe geschlossen werden. Untersuchungen von Ra-
machandra et al.38, Petrov und Vyvenko39 sowie von Joy und Griffin40
bestätigen dies.
Als Sekundärteilchen könnten Auger-Elektronen (AE) Aufschluss über die elemen-
tare Zusammensetzung der Probe liefern. Diese können entstehen, wenn durch den
Einfall des Primärteilchens ein nicht besetzter Elektronenzustand in einer inneren
Elektronenschale eines Atoms erzeugt wird. In einem strahlungslosen Abregungspro-
zess eines Elektrons aus einer äußeren Schale in diese Vakanz kann die Differenz
der Bindungsenergien auf ein anderes Elektron des Atoms übertragen werden, wo-
durch dieses das Atom verlassen kann. Der Energieübertrag ist charakteristisch für
die Energieniveaus der beteiligten Schalen und ist somit spezifisch für verschiedene
Elemente.
Auger-Elektronen-Spektroskopie (AES) wird in Elektronenmikroskopen bereits
seit vielen Jahren angewandt. Baragiola et al.41 und Valeri et al.42, 43 zeigten
qualitativ, dass AE auch durch Argon-Projektile (mit einigen keV Energie) erzeugt
werden können. In Ionenfeinstrahlanlagen wurden AE-Messungen mit Silizium- und




Für Neon-Projektile wurden in Breitstrahlanlagen bereits qualitative Messungen von
Auger-Elektronen durch Grizzi et al.45 durchgeführt, die darauf hindeuten, dass
sich Neon ebenfalls zur Auger-Elektronen-Spektroskopie eignet. Hingegen zeigt die
Energieverteilung der emittierten Elektronen beim Beschuss von Helium auf Alumi-
nium keine ausgeprägten Peaks. Dies lässt auf eine kleine Ausbeute an AE durch
Helium schließen46.
Quantitative Messungen der Anzahl emittierter AE pro Primärion wurden von Be-
nazeth et al.47 für Argon auf Aluminium durchgeführt und liefern je nach Energie
der Ionen Werte von bis zu 2%. Quantitative Angaben zu AE-Ausbeuten für Helium-
oder Neon-Projektile wurden nicht in der Literatur gefunden. Ob sich die AES zur
Identifikation von Elementen im Helium-Ionen-Mikroskop mit Neon- oder Helium-
Projektilen eignet, ist nicht Hauptgegenstand dieser Arbeit und bedarf weiterer
Untersuchungen.
Analog zu der Emission vonAuger-Elektronen kann die frei werdende Energie auch
strahlend in Form von Photonen abgegeben werden. Bei den typischen Übergangsener-
gien zwischen den Elektronenschalen im Atom besitzen die Photonen Wellenlängen
im Bereich des sichtbaren Lichts bzw. bis tief in den Bereich von Röntgenstrahlung.
Die auf diese Weise erzeugte Röntgenstrahlung wird in der Röntgenfluoreszenz-
analyse („X-ray fluorescence spectroscopy“, XRF) sowie der Teilchen-induzierten
Röntgenemission („Particle-Induced X-ray Emission“, PIXE) zur Bestimmung der
elementaren Zusammensetzung einer Probe genutzt.
Für Ionen mit Primärenergien von unter 30 keV sind die Anregungsquerschnitte für
die Emission von Photonen aus inneren Schalen jedoch sehr klein48–50. Um genügend
Röntgen-Ereignisse für eine Bestimmung der Probenzusammensetzung zu sammeln
sind daher, auf einer Größenskala von Nano- oder Mikrometern, sehr hohe Fluenzen
an Primärteilchen nötig. Aus diesem Grund eignet sich die Röntgenspektroskopie im
HIM nicht zur Analyse von Mikrostrukturen.
Fallen durch den Ionenstrahl angeregte äußere Elektronen in ihren Grundzustand
zurück, so kann die frei werdende Energie in Form von optischen Photonen abgege-
ben werden. Diese sogenannte Ionolumineszenz kann durch die Spektroskopie der
17
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erzeugten Photonen zur Materialcharakterisierung verwendet werden. Fehlstellen
im Kristallgitter, welche von Elektronen auf charakteristischen Energieniveaus be-
setzt werden, können Photonen mit charakteristischen Wellenlängen emittieren und
absorbieren. Diese Fehlstellen werden als Farbzentren bezeichnet. In ausgewählten
Probensystemen können diese Farbzentren auch erst durch den Einfall des Ionen-
strahls erzeugt werden.
Ionolumineszenz im HIM wurde bereits vonBoden et al.51 undVeligura et al.52–54
untersucht. Es wurde gezeigt, dass sich Ionolumineszenz aufgrund des kleinen Quer-
schnittes und des damit einhergehenden hohen Probenschadens nur zur Charakterisie-
rung von ausgewählten Probensystemen eignet (zum Beispiel seltene Erden).
Das Primärteilchen kann durch die elektrostatische Abstoßung der Atomkerne im
Festkörper gestreut werden. Durch die Impuls- und Energieerhaltung wird beim
Stoß, je nach Masse der Streupartner und des Streuwinkels, ein Teil der kinetischen
Energie des Projektils auf das Targetatom übertragen. Die Messung der Energie
gestreuter Teilchen gibt daher Aufschluss über die atomaren Massen der Elemente
in einer Probe.
Die Spektrometrie gestreuter Teilchen eignet sich für die Analytik im HIM und
bildet den Hauptteil dieser Arbeit. Grundlagen der Streuung werden zunächst in Ab-
schnitt 2.2 behandelt und geeignete Spektrometer werden anschließend in Kapitel 3
vorgestellt. Eine mögliche Implementierung dieser Technik im HIM wird in Kapitel 4
detailliert beschrieben.
Während der Ionen-Festkörper-Wechselwirkung kann es weiterhin zum Herausschla-
gen (Sputtern) von Atomen und Molekülen aus der Oberfläche der Probe kommen.
Die direkte Messung der Massen dieser Teilchen stellt eine weitere Möglichkeit
zur Identifizierung der chemischen und molekularen Zusammensetzung der Probe
dar. Der in Kapitel 4 vorgestellte Aufbau zur Spektrometrie gestreuter Teilchen
erlaubt durch geringfügige Modifikation auch die Anwendung von Sekundärionen-
Massenspektrometrie. Diesen Messungen widmet sich Kapitel 5 dediziert, wobei die
entsprechende Theorie zum Ionenstrahlsputtern bereits in Abschnitt 2.3 beschrieben
wird.
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2.1 Ionenbremsung im Festkörper
Ionen, welche in den Festkörper eindringen, verlieren durch die Wechselwirkung
mit Elektronen (elektronisches Bremsen) und Atomkernen (nukleares Bremsen) der
Probe an kinetischer Energie. Der durchschnittliche Energieverlust wird dabei als
Bremsvermögen (in eV pro nm) oder als Bremsquerschnitt (in eV pro 1015 Ato-
me cm−2) angegeben. Der elektronische und nukleare Energieverlust werden als
voneinander unabhängig betrachtet, sodass sich der gesamte Energieverlust als Su-
perposition der beiden Anteile ergibt. Der Energieverlust des Ions pro Weglänge
ist dabei abhängig von der Energie, Ordnungszahl und Masse des Projektils sowie
der chemischen Zusammensetzung des Festkörpers. Eine ausführliche Beschreibung
der Prozesse, welche zum Energieverlust führen, findet sich zum Beispiel in Möl-
ler36 oder Sigmund et al.55–57 und soll an dieser Stelle nicht weiter erläutert
werden.
Der Bremsquerschnitt sowie das Bremsvermögen wurden für zahlreiche Kombinatio-
nen von Projektilen und Targetelementen gemessen und können durch Extrapolation
global abgeschätzt werden. Beide Größen können aus dem Programm SRIM von
Ziegler et al.58, 59 entnommen werden. Das Bremsvermögen für 30 keV Helium für
verschiedene Elemente ist in Abbildung 2.2 dargestellt.
Der nukleare Bremsquerschnitt steigt kontinuierlich für größere Ordnungszahlen an,
da die Streuwahrscheinlichkeit mit der Anzahl der Protonen zunimmt (siehe Ab-
schnitt 2.2.2). Der elektronische Bremsquerschnitt hingegen hängt von der Konfigura-
tion des elektronischen Systems ab und zeigt daher für verschiedene Ordnungszahlen
größere Schwankungen.
Das Bremsvermögen lässt sich über das molare Volumen aus dem Bremsquerschnitt
berechnen. Innerhalb des Periodensystems der Elemente haben Reinelemente mit na-
hezu abgeschlossenen Hauptschalen eine typischerweise vergleichsweise kleine Dichte
bzw. molares Volumen. Elemente mit nahezu abgeschlossener Hauptschale besitzen
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Abbildung 2.2: Nuklearer und elektronischer Bremsquerschnitt sowie das
Bremsvermögen für 30 keV Helium in verschiedenen Elementen.
2.2 Streuung
Die Streuung von Ionen im Energiebereich von keV bis einige MeV lässt sich in
guter Näherung meist als inelastischer Streuprozess betrachten. Mit hohen Ener-
gien gestreuten Ionen werden seit vielen Jahren in der Rutherford-Rückstreu-
Spektrometrie genutzt, um die elementare Zusammensetzung sowie den Schichtauf-
bau von Proben zu analysieren. Die Konzepte wurden beispielsweise vonChu et al.60
beschrieben und lassen sich weitgehend auf die Streuung im Bereich niedriger Energi-
en übertragen. Im Folgenden werden wesentliche Aspekte der Ionenstreuung erläutert,
welche sich an Chu et al.60 orientieren. An gegebener Stelle wird auf Besonderheiten
zur Streuung im keV-Bereich eingegangen.
Abbildung 2.3 zeigt schematisch die Streuung eines Projektils an einem im Labor-
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Streugeometrie im Laborsys-
tem.
system ruhenden Targetkern. Auf die bezeichneten Größen soll im Folgenden Bezug
genommen werden.
2.2.1 Rückstreuenergie
Die Energien des Projektils und des Targets nach dem Stoß ergeben sich aus der
Impuls- und Energieerhaltung und können vergleichsweise einfach im Schwerpunkt-
system berechnet werden. Für die Energie des Projektils nach dem Stoß gibt es zwei
Lösungen E ′a,b. Nach Transformation in das Laborsystem ergibt sich Gleichung 2.1.
Die zweite Lösung E ′b ist nur gültig, falls das Projektil dieselbe oder eine höhere Mas-
se als der Targetkern aufweist (M1 ≥M2). Für diesen Fall ergibt sich ein maximaler

















≡ k · E0 (2.1)
Das Verhältnis der Energien des Projektils vor und nach dem Stoß wird durch den
sogenannten Kinematischen Faktor k beschrieben. Abbildung 2.4 zeigt diesen zur
besseren Anschauung für die Streuung von Helium und Neon an verschiedenen Streu-
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Abbildung 2.4: Kinematischer Faktor k beim Stoß von 4He (a) und 20Ne (b)
an verschiedenen Elementen als Funktion des Rückstreuwinkels θ.
Um eine gute Massentrennung zu erreichen sollten, bei gleichem Rückstreuwinkel, die
kinematischen Faktoren für verschiedene Elemente möglichst weit auseinander liegen.
Dadurch werden die Signale in einem Rückstreuspektrum möglichst gut voneinander
separiert. Die Ableitung des kinematischen Faktors nach der Masse der zu trennenden
Elemente dkdM2 sollte daher bei einem gegebenen Rückstreuwinkel möglichst groß
sein.
Bei gleicher Energieauflösung eines Spektrometers ist die Massenauflösung für Neon-
Projektile besser als für Helium-Projektile. Aus der Definition des maximalen Rück-
streuwinkels ist jedoch ersichtlich, dass Elemente mit atomaren Massen kleiner
als Neon ausschließlich mit Spektrometern untersucht werden können, welche in
Vorwärtsrichtung angeordnet sind.
2.2.2 Streuquerschnitt
Die Anzahl in einen Detektor gestreuter Teilchen NStreu hängt von der Anzahl der
Projektile nP, der Teilchenflächendichte nA des Probenmaterials, dem differentiellen
Streuquerschnitt dσ/dΩ, dem effektiven Raumwinkel Ω und der Effizienz  des
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Detektors ab. Für hinreichend dünne Schichten gilt:
NStreu = nP · nA · dσdΩ ·Ω ·  (2.2)
Die folgende Abhandlung zum differentiellen Streuquerschnitt orientiert sich an der
Arbeit vonChu et al.60. In der Literatur sind Herleitungen im CGS-Einheitensystem
sowie im Schwerpunktsystem üblich. Die Formeln in dieser Arbeit werden jedoch zum
besseren Verständnis im Laborsystem und in SI-Einheiten angegeben.
Im Schwerpunktsystem lässt sich der Streuwinkel über das „classical trajectory in-
tegral“ für jeden Stoßparameter p berechnen. Dieser bezeichnet den senkrechten
Abstand zwischen der Flugbahn des Projektils und dem Mittelpunkt des Streupart-
ners. Der Querschnitt wird üblich als Differential des Streuwinkels zum Raumwinkel
berechnet und anschließend ins Laborsystem transferiert.
Für die Hochenergie-Streuung wird als Interaktionspotential zwischen Projektil und
Target meist das ungeschirmte Coulomb-Potential der Kerne mit den Ordnungs-
zahlen Z1, Z2 verwendet. Die Abschirmung der Kerne durch Hüllenelektronen wird
in diesem Falle vernachlässigt. Der daraus resultierende Querschnitt wird in der
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Im Rutherford-Rückstreuquerschnitt werden Einflüsse der Elektronenhülle auf
die Abschirmung des Kernpotentials nicht berücksichtigt, welche jedoch mit abneh-
mender Energie an Bedeutung gewinnt. Je nach Ionen-Target-Kombination und
Rückstreuwinkel kommt es ab einer Energie von 300 keV bis 15MeV zu Abweichun-
gen im Bereich von mehr als 10%61.
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Eine Abhandlung existierender Ansätze zur Näherung der Abschirmung des Kern-
potentials durch Hüllenelektronen lieferen beispielsweise Sigmund57, Möller36
undWilhelm62. Aus diesen Arbeiten sollen an dieser Stelle die wichtigsten Punkte
wiedergegeben werden:
Thomas63 und Fermi64 beschreiben die Elektronenhülle als Gas von Elektronen,
welche im Potentialtopf des Atomkerns gebunden sind (Fermi-Gas). Am Ort des
Kerns entspricht das Potential der Kernladungszahl, während sich das Atom für
große Abstände nach außen neutral verhält.36,62
Zur Berechnung des Wirkungsquerschnitts wurde das elektrische Potential eines
Atoms zunächst als Punktladung genähert, welches über eine kugelsymmetrische
Funktion nach außen abnimmt. Das Interaktionspotential beim Stoß wird dabei
als lineare Superposition der ungestörten Ladungsverteilungen der Stoßpartner be-
schrieben, wobei Störungen des elektronischen Systems hierbei vernachlässigt wur-
den. In der Literatur finden sich für diese Näherungen verschiedene Lösungen der
Abschirmfunktion von Lenz65, Jensen66, Bohr67, Molière68, welche je nach
Energiebereich und Art der Stoßpartner empirische Messdaten unterschiedlich gut
reproduzieren.36,57,62
Die Änderungen am elektronischen System während des Stoßes wurden erst durch
quantenmechanische Berechnungen berücksichtigt. Es wurden numerische Lösungen
der Wellenfunktion für verschiedene Projektil-Target-Kombinationen berechnet und
versucht, eine für alle Elemente universelle Abschirmfunktion zu finden. Hervorzuhe-
ben sind dabei vor allem die Arbeiten von Lindhard et al.69–72,Wilson et al.73,74
und Firsov et al.75–77. Das am häufigsten genutzte „universelle“ Potential wurde
von Ziegler, Biersack und Littmark59,78 veröffentlicht, welches experimen-
telle Messdaten für nahezu alle Projektil-Target-Kombinationen sehr gut reprodu-
ziert.36,57,62
Arstila und Schiettekatte61 berechneten mit Hilfe von Hartree-Fock-
Rechnungen kürzlich das Wechselwirkungspotential für alle Projektil-Target-Kom-
binationen und verglichen dieses mit den Näherungen des universellen Potenti-




Die Streuquerschnitte des universellen Potentials stimmen mit denen aus Hartree-
Fock-Rechnungen auf ca. 10% Abweichung überein. Es wird davon ausgegangen,
dass Letztere den Streuquerschnitt am besten beschreiben, da hier die wenigsten
Näherungen getroffen wurden. Ein Vergleich mit experimentellen Daten wurde bisher
nicht durchgeführt.
Zum Vergleich liefert der ungeschirmte Rutherford-Rückstreuquerschnitt bis zu
300% überschätzte Werte. Programme zur Berechnung von Rückstreuspektren nut-
zen Korrekturen des Querschnittes von Andersen et al.79 und L’Ecuyer et al.80,
jedoch konnte Arstila und Schiettekatte61 zeigen, dass diese die Querschnitte
für Helium mit Energien < 40 keV zum Teil stark unterschätzen.
Die im Folgenden gezeigten Berechnungen von Ionentrajektorien wurden daher mit
dem Monte-Carlo-Simulations-Programm TRIM58,59 durchgeführt, welches das uni-
verselle Potential zur Berechnung der Streuwahrscheinlichkeit verwendet.
2.2.3 Mehrfachstreuung
Die Streuung von Ionen im Festkörper kann in guter Näherung als statistischer Pro-
zess unabhängiger Streuereignisse betrachtet werden. Mehrfachstreuungen sind nur
eine Frage der Wahrscheinlichkeit. Für eine hinreichend dünne Schicht soll für ein
Streuereignis die Wahrscheinlichkeit p definiert werden. Als Näherung soll zunächst
angenommen werden, dass sich die Energie beim Stoß nicht signifikant ändert, sodass
für weitere Stöße der gleiche Wert p gilt. Dies stellt eine starke Vereinfachung dar,
welche später zur Simulation von Rückstreuspektren nicht verwendet wird. An dieser
Stelle dient diese Vereinfachung zur Abschätzung der kombinierten Wahrscheinlich-
keit, dass das Teilchen genau n-mal gestreut wird:
Pn = pn n ∈ N, n ≥ 1 (2.5)
Der Anteil der Teilchen, die einmal oder öfter gestoßen werden, lässt sich nun mit










− p0 = 11− p − 1 (2.6)
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Der Anteil der genau n-mal gestreuten Teilchen lässt sich nun über das Verhältnis
der Gleichungen 2.5 und 2.6 berechnen und ergibt nach einfacher Umformung:
Pn/PGes = pn−1 − pn (2.7)
Mit Gleichung 2.7 lässt sich abschätzen, wie groß die Streuwahrscheinlichkeit p sein
kann, bevor es zu einer signifikanten Mehrfachstreuung kommt. Sollen 99.9% der
Teilchen lediglich einmal gestreut werden (P1/PGes), so müsste die Wahrscheinlich-
keit p folglich bei 0.1% liegen.
Im Energiebereich der klassischen Rutherford-Rückstreuspektrometrie ist dies
gegeben, jedoch liegt die integrale Rückstreuwahrscheinlichkeit im HIM in der Grö-
ßenordnung von 10%. Mehrfachstreuung ist daher sehr wahrscheinlich und bestimmt
signifikant die Form des Rückstreuspektrums.
Durch Streuprozesse bzw. durch elektronische Wechselwirkung wird die Energie der
Teilchen und damit der Streuquerschnitt wesentlich verändert. Da sich die Streu-
wahrscheinlichkeit während der Wechselwirkung des Teilchens im Festkörper ändert,
stellt Gleichung 2.7 nur eine Näherung für Trajektorien mit geringem Energieverlust
dar. Zur genaueren Beschreibung wurden TRIM Simulationen für den Beschuss von
2MeV sowie 30 keV Helium auf Eisen durchgeführt, welche den Energieverlust der
Teilchen in der Probe berücksichtigen. In Abbildung 2.5 sind exemplarisch die Tra-
jektorien von fünf Teilchen dargestellt, welche aus der Probe zurückgestreut werden.
Streuereignisse mit einem Energieübertrag von mehr als 0.1% der Primärenergie
wurden dabei durch Symbole (Quadrate und Kreise) hervorgehoben.
Helium-Projektile mit einer Primärenergie von 2MeV dringen tief in den Festkörper
ein, werden in kleinem lateralen Radius zum Eintrittsort gestreut und verlassen
den Festkörper mit hoher Wahrscheinlichkeit ohne weitere Streuereignisse. Für Pri-
märenergien von 30 keV unterliegen die Primärteilchen sehr vielen Streuereignissen,
wobei am Beispiel von Eisen alle Streuprozesse in einer Halbkugel mit ca. 100 nm
Radius stattfinden.
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Abbildung 2.5: Mit TRIM simulierter Einfall von 2MeV sowie 30 keV He-
lium in Eisen. Dargestellt wurden jeweils fünf Trajektorien, die zu einem
Verlassen des Projektils aus der Probenoberfläche führen. Hervorgehoben
sind Streuereignisse mit mehr als 0.1% Energieübertrag.
Primärenergien dargestellt. In Abbildung 2.6 (a) sind Streuereignisse mit signifikan-
tem Energieverlust von 1% sowie in Abbildung 2.6 (b) zum Vergleich mit 0.1%
Energieverlust dargestellt.
Wie in der Statistik erkennbar, kann in der klassischen Rutherford-Rückstreu-
Spektrometrie für die große Mehrheit an rückgestreuten Teilchen von einem einzigen
Hauptstreuereignis ausgegangen werden. Mehrfachstreuungen im Rückstreuspektrum
sind nur für quantitativ hochpräzise Messungen oder im niederenergetischen Bereich
des Spektrums von Bedeutung. Im Helium-Ionen-Mikroskop wird die Spektrometrie
gestreuter Teilchen stark von Mehrfachstreuung beeinflusst und muss daher in der
Simulation der Messdaten berücksichtigt werden.
Je nach lokaler Zusammensetzung des Festkörpers unterscheiden sich in verschiedenen
Materialien das Bremsvermögen sowie die Streuwahrscheinlichkeit und führen so
zu unterschiedlichen Rückstreuenergien. Daher wird das gesamte Volumen in den
Trajektorien verlaufen als Maß für die räumliche Auflösung definiert. Eine detaillierte
















Anzahl Stöße                              
0 4 8 12 16 20 24 28
Abbildung 2.6: Anteil der Trajektorien mit n-Streuereignissen mit 1% (a)
bzw. 0.1% (b) Energieverlust für 2MeV und 30 keV Helium in Eisen.
2.2.4 Anzahl rückgestreuter Teilchen
Im Folgenden soll der Anteil rückgestreuter Ionen beschrieben werden. Neben dem
Streuquerschnitt spielt dabei auch der Energieverlust des Ions im Festkörper eine
entscheidende Rolle. Ionen mit wenigen eV Energie werden mit sehr hoher Wahr-
scheinlichkeit gestreut. Solche Energien erreichen die Ionen jedoch typischerweise
erst am Ende ihrer Trajektorien. Das Teilchen besitzt dann nicht mehr ausreichend
Energie, um den Festkörper zu verlassen. Weiterhin steigt mit abnehmender Energie
die Wahrscheinlichkeit für Mehrfachstreuung, sodass Ionen nach einen Rückstreuer-
eignis erneut in Richtung tieferer Schichten gestreut werden können.
Um all diesen Effekte der Ionen-Festkörper-Wechselwirkung Rechnung zu tragen, wur-
den Monte-Carlo-Simulationen der Ionentrajektorien mit dem Programm TRIM58,59
durchgeführt. Die simulierten Rückstreuausbeuten für senkrechten Einfall von 30 keV
Helium sowie Neon sind in Abbildung 2.7 dargestellt. Weiterhin werden in der Ab-
bildung Messwerte von Scipioni et al.81 für 30 keV Helium gezeigt.
Der Vergleich der gemessenen und simulierten Rückstreuausbeute von Helium zeigt
im Rahmen der Messgenauigkeit für die meisten Elemente eine gute Übereinstim-
mung. Sowohl in den Simulationen als auch im Experiment steigt der Anteil rück-
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Abbildung 2.7: Die Rückstreuausbeute für 30 keV Helium und Neon für
verschiedene Elemente. Gegenübergestellt werden von Scipioni et al.81 ge-
messene und mit TRIM58,59 simulierte Werte.
ist der für schwere Elemente hohe Streuquerschnitt. Die Rückstreuausbeute skaliert
jedoch nicht quadratisch mit der Ordnungszahl wie es durch den Streuquerschnitt zu
erwarten wäre. Es wird daher davon ausgegangen, dass der erhöhte Streuquerschnitt
zu zunehmender Mehrfachstreuung führt.
Der Vergleich der Rückstreuausbeuten von Neon und Helium zeigt, dass beide für
Elemente mit Ordnungszahlen bis 20 sehr ähnliche Werte aufweisen. Für Elemente
mit Ordnungszahlen > 60 wird Neon lediglich doppelt so häufig aus der Probe zurück-
gestreut wie Helium. Der Streuquerschnitt für Neon sollte aber nach Gleichung 2.3
für alle Targetelemente 25 mal größer sein als der von Helium. Da Neon nach der
Streuung an leichten Elementen vergleichsweise wenig Rückstreuenergie besitzt und
nur über Mehrfachstreuung rückgestreut werden kann, reicht die verbleibende Ener-
gie häufig nicht um die Probe zu verlassen.
Abbildung 2.8 zeigt den Anteil von rückgestreutem Helium und Neon auf Eisen als
Funktion der Primärenergie des Projektils. Die Ausbeute nimmt für beide Projek-
tile für niedrigere Energien leicht zu. Für Energien < 23 keV wird Helium häufiger
zurückgestreut als Neon, obwohl der Streuquerschnitt unabhängig von der Energie
für Neon größer ist.
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Abbildung 2.8: Rückstreuausbeute für Helium und Neon auf Eisen für ver-
schiedene Primärenergien.
scheinlicher. Mit abnehmender Energie dominiert diese die Rückstreuausbeute, sodass
Helium sogar häufiger rückgestreut wird als Neon.
2.2.5 Abschattungs- und Gitterführungseffekte
Bei der Streuung eines Projektils an einem ruhenden Teilchen bildet sich ein Bereich
hinter dem Streupartner, in den das Projektil nicht hinein gestreut werden kann.
Die Abschattung ist abhängig von der Stärke der Abstoßung, welche mit steigender
Ordnungszahl und für kleinere Primärenergien zunimmt.
In der Literatur ist die Abschattung der Teilchen in den Festkörper als „Shadowing“
bekannt. Die Abschattung rückgestreuter Teilchen in Richtung des Detektors durch
andere Atome im Festkörper wird als „Blocking“ bezeichnet. Die Abschattungseffekte
wirken sich vor allem in der Niederenergie-Ionenstreuung aus, da der Streuquerschnitt
hier vergleichsweise hoch ist.
Abschattungseffekte werden vonNiehus et al.82,Bauer83 sowieEsaulov84 ausführ-
lich beschrieben. Diese lassen sich mit ortsaufgelösten Detektoren für verschiedene
Rückstreuwinkel messen und erlauben so Rückschlüsse auf die Kristallstruktur der
Probe48,85,86. Die Abschattungsmuster lassen sich bei Kenntnis der Kristallstruktur
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simulieren. Ein Vergleich der verfügbaren Simulationsprogramme wurde von Pri-
metzhofer et al.87 durchgeführt.
Werden Ionen in ein Kristallgitter entlang einer Achse oder parallel zu einer Ebene
eingeschossen, so spricht man vom Gitterführungseffekt („Channeling“). Im Kris-
tallgitter schatten sich dabei benachbarte Atome entlang der Einschussrichtung
gegenseitig ab88.
Trifft das Ion nicht direkt auf ein Streuzentrum, so wird es in einem kleinen Winkel
abgelenkt und gibt dabei nur wenig Energie an den Streupartner ab. Treffen Ionen
in kleinem Winkel parallel zu einer Kristallachse oder einer Kristallebene auf Atom-
kerne, so werden diese meist in einem großen Abstand gestreut und es kommt erneut
zur Kleinwinkelstreuung. Auf diese Weise können die Ionen entlang einer Ebene oder
Achse tief in den Kristall eindringen und der Anteil rückgestreuter Teilchen sinkt.
Der Gitterführungseffekt eignet sich in Rückstreuexperimenten zur Beurteilung der
Kristallqualität sowie zur Implantation von Ionen in größere Tiefen.
Auch im Helium-Ionen-Mikroskop beeinflussen Abschattungs- und Gitterführungsef-
fekte die Ausbeute an gestreuten Teilchen und die Ausbeute an Sekundärelektronen.
Notte et al.26,89 begründet die reduzierte Ausbeute an SE durch das veränderte
Bremsvermögen der Ionen. Der Gitterführungseffekt der erzeugten Elektronen im
Kristall selbst kann ebenfalls zur veränderten Gesamtausbeute beitragen.
Die Anzahl rückgestreuter Helium-Teilchen wurde im HIM in Abhängigkeit vom Ein-
schusswinkel durch Petrov et al.90 gemessen. Eine ausführliche Abhandlung des
Gitterführungseffektes und deren Anwendungen im HIM findet sich in Veligu-
ra et al.91.
In Hinblick auf die Spektrometrie rückgestreuter Teilchen sind Abschattungs- und
Gitterführungseffekte in kristallinen Proben nicht zu vernachlässigen. Für quantita-
tive Messungen muss die Orientierung kristalliner Proben zum Ionenstrahl bestimmt




2.2.6 Räumliche Verteilung rückgestreuter Teilchen
Beim Eindringen in den Festkörper entfernt sich das Ion durch Streuprozesse in
lateraler Richtung vom Eintrittspunkt. Die Größe der Kollisionskaskade bestimmt
daher die bestmöglich erreichbare räumliche Auflösung der analytischen Methode.
Es sei jedoch bemerkt, dass sich bei Kenntnis der Zusammensetzung und der räumli-
chen Struktur der Probe durch iterative Simulation unter Umständen auch kleinere
Volumina analysieren lassen sollten.
In Simulationen mit TRIM können die Ausgabedaten hinsichtlich Ort und Ener-
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Abbildung 2.9: Rückstreuprofil von 30 keV Helium und Neon gestreut an
Eisen. Hervorgehoben wurden die Bereiche innerhalb des 50% (grün), 90%
(blau) sowie des 95%-Quantils (orange).
zur Veranschaulichung den Austrittsradius rückgestreuter Teilchen am Beispiel von
30 keV He/Ne auf Fe. Für Helium verlassen nahezu alle Teilchen die Probenoberfläche
aus einem Bereich mit ca. 300 nm Durchmesser um den Einschlagsort, während fast
alle rückgestreuten Neon-Projektile in einem Durchmesser von ca. 100 nm rückge-
streut werden.
Zur einfachen Kontrastgebung kann es ausreichend sein, wenn ein Quantil von 50,
90 oder 95% der Teilchen aus einem kleinen Volumen stammen und die verbleiben-
den Teilchen aus dem Bereich um dieses Volumina. Es sind daher unterschiedliche
Definitionen mit besserer Ortsauflösung denkbar. Zur quantitativen Analyse einer
Probenzusammensetzung sollte allerdings ein Quantil von 95% oder höher gewählt
werden, um den Durchmesser der Streukaskade abzuschätzen.
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2.2 Streuung
Es ist zu beachten, dass der Austrittsradius von der Rückstreuenergie der Teilchen
abhängig ist. Werden nur hohe Rückstreuenergien für die Analyse oder Bildgebung
verwendet, so sind bessere räumliche Auflösungen zu erwarten, da die Teilchen näher
am Eintrittspunkt gestreut werden.
Abbildung 2.10 zeigt exemplarisch die nach Austrittsenergie gefilterten Trajektorien
rückgestreuter Teilchen am Beispiel von 30 keV Helium auf Eisen. Dargestellt wurden
die Trajektorien dabei erst nach dem Streuereignis, das zur Umkehr der Bewegungs-
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Abbildung 2.10: Nach Austrittsenergie gefilterte Aufenthaltswahrscheinlich-
keit rückgestreuter Teilchen am Beispiel von 30 keV Helium auf Eisen. Dar-
gestellt ist die normierte Häufigkeitsdichte der Helium-Teilchen nach der
Rückstreuung als Funktion des Abstandes vom Eintrittsort und der Ein-
dringtiefe.
stammen aus Tiefen von bis zu 50 nm und erreichen die Oberfläche in einem Abstand
von 40 bis 150 nm vom Eintrittsort der Primärteilchen. Teilchen, welche näher an
der Probenoberfläche streuen, verlassen den Festkörper durchschnittlich mit höherer
Energie und in einem kleineren Abstand zum Eintrittspunkt. Teilchen mit den höchs-
ten Rückstreuenergien, wie hier im Beispiel von 20 bis 25 keV, stammen aus einem
Gebiet von ca. 10 nm Radius um den Eintrittspunkt. Werden nur große Rückstreu-
energien betrachtet, limitiert die Kollisionskaskade die Rückstreuspektrometrie auf




Für Energien im Bereich bis 10 keV werden in der Niederenergie-Ionenstreuung häu-
fig elektrostatische Spektrometer zur Bestimmung der Rückstreuenergie verwendet.
Diese separieren die Teilchen verschiedener Energie räumlich durch elektrische Fel-
der. Diese Spektrometer sind ausschließlich für geladene Teilchen empfindlich und
sind damit nicht geeignet, um die Energie neutraler Teilchen zu bestimmen. Da-
her soll an dieser Stelle der Ladungszustand rückgestreuter Teilchen beschrieben
werden.
Die Ladungsfraktionierung selbst wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht gemessen,
sondern stattdessen auf Werte aus der Literatur zurückgegriffen. Untersuchungen
zum Umladungsprozess im Festkörper und an der Probenoberfläche sowie Messungen
der Ladungsfraktionierung wurden von Buck et al.92, Hagstrum93, Boers94 oder
Niehus et al.82 durchgeführt.
Nähere Ausführungen zur Niederenergie-Ionenstreuung sowie eine ausführliche Be-
schreibung der Umladungsprozesse finden sich zudem in Brongersma et al.95. Im
Energiebereich < 100 keV wurden Messungen von Kitsudo et al.96 durchgeführt.
Die Ladungsfraktionierung in der Niederenergie-Ionenstreuung sowie im Bereich der
„Medium Energy Ion Scattering“ bis einige hundert keV ist bis heute Gegenstand
aktueller Forschung und wird beispielsweise in den Arbeitsgruppen um P. Bauer
und D. Primetzhofer untersucht83,97–103.
Findet ein Streuprozess innerhalb der ersten Monolagen der Probenoberfläche statt,
so besteht die Möglichkeit, dass das Ion nicht neutralisiert wird95. Tiefer im Festkör-
per werden keV Ionen jedoch weitgehend neutralisiert. Der Anteil geladener Teilchen
bei der Streuung an einer der ersten Monolagen liegt je nach Energie, Einfalls- sowie
Ausfallswinkel sowie der Art des Projektils und des Targets bei einigen Prozent bis
zu einigen zehn Prozent92,104,105.
Verlassen gestreute, neutrale Teilchen den Festkörper, so besteht je nach Geschwindig-
keit parallel und senkrecht zur Probenoberfläche sowie abhängig von der chemischen




Für die meisten Ionen-Target-Kombinationen ist der Anteil geladener Teilchen, wel-
che an der Probenoberfläche gestreut werden höher als der re-ionisierter Teilchen.
In der Niederenergie-Ionenstreuung macht man sich diesen Effekt durch die Verwen-
dung elektrostatischer Spektrometer zu nutze, da die Signale der Oberflächenstreuung
verschiedener Elemente auf diese Weise nicht vom Signal tieferer Schichten überla-
gert werden95. Niederenergie-Ionenstreuung ist daher eine sehr oberflächensensitive
Methode.
Da der Anteil an geladenen rückgestreuten Teilchen jedoch zumeist sehr gering ist,
sind hohe Messladungen aufzubringen. Bei gleicher Anzahl spektrometrierter Teil-
chen steigt daher der Probenschaden. Um den Probenschaden zu begrenzen, werden
Messungen auf einer Fläche von mm2 durchgeführt.
Bei den typischerweise kleinen Flächen, die im HIM untersucht werden, sind durch
die notwendige hohe Ladungsmenge starke Schädigungen der Probe zu erwarten. Im
Rahmen dieser Arbeit wurde daher in Vorexperimenten die Eignung von elektrosta-
tischen Spektrometern im HIM untersucht (siehe Abschnitt 3.2.5).
2.3 Gesputterte Teilchen
Ein einfallendes Primärion überträgt ein Teil seiner Energie an Targetatome, wel-
che selbst wiederum an anderen Teilchen streuen können. Durch die entstehende
Kollisionskaskade oder durch rückgestreute Projektile können an der Oberfläche des
Festkörpers Atome oder Moleküle aus der Probe herausgeschlagen werden, was als
Ionenstrahlsputtern bezeichnet wird.
Die gesputterten Teilchen können hinsichtlich ihrer Masse getrennt werden und so
Informationen über die Probenzusammensetzung liefern (siehe Kapitel 5). In der
Literatur lassen sich detaillierte Abhandlungen über die Sekundärionen-Massenspek-
trometrie (SIMS) finden106, weshalb an dieser Stelle nicht genauer auf theoretische
Grundlagen eingegangen werden soll.
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2 Theoretische Vorbetrachtung
Der Sputterprozess führt jedoch auch unerwünscht zur Schädigung der Probe, zur Be-
einflussung der Messung und somit zur Begrenzung der auf eine Probe applizierbaren
Messladung.
2.3.1 Sputterausbeute
Der durch den Sputterprozess hervorgerufene Probenschaden unterscheidet sich für
verschiedene Materialien aufgrund der unterschiedlichen Anzahl an gesputterten
Teilchen pro Primärteilchen (Sputterausbeute).
Die Sputterausbeute ist für 30 keV Helium und Neon für die Elemente Wasserstoff bis
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Abbildung 2.11: TRIM Simulation der Anzahl gesputterter Teilchen pro
Primärteilchen He oder Ne für Reinelemente aufgetragen über deren Ord-
nungszahl bei einer Primärenergie von 30 keV.
um bis zu eine Größenordnung. Die Ursache hierfür liegt in der Abhängigkeit der
Sputterausbeute von elementspezifischen Parametern36 wie der Dichte, der Sublima-
tionsenergie und dem Bremsvermögen, welche ihrerseits für verschiedene Elemente
selbst stark variieren (siehe Abschnitt 2.1).
Die Abhängigkeit der Sputterausbeute von der Primärenergie ist am Beispiel von
Ne/He auf Eisen in Abbildung 2.12 dargestellt. Die Anzahl gesputterter Teilchen
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Abbildung 2.12: TRIM Simulation der Anzahl in einer Eisenprobe gesput-
terter oder rückgestreuter Teilchen pro Inzidenzteilchen He/Ne aufgetragen
über deren Primärenergie.
ca. 1.5 keV leicht zu, da der Streuquerschnitt steigt und sich die Kollisionskaskade
näher an die Oberfläche verlagert. Für noch kleinere Energien nimmt die Sputteraus-
beute rasch ab, da weniger Energie für den Sputterprozess und die Sekundärkaskade
zur Verfügung steht.
Die Sputterraten für Neon weisen über den gesamten Energiebereich deutlich höhere
Werte als für Helium auf. Ursache hierfür sind der höhere Energieübertrag beim Stoß
sowie der höhere Streuquerschnitt.
2.3.2 Laterale Verteilung gesputterter Teilchen
Um Aussagen über das erreichbare laterale Auflösungsvermögen bei der Massenspek-
trometrie gesputterter Teilchen treffen zu können, wird in diesem Abschnitt basierend
auf TRIM Simulationen der Ort des Sputterprozesses untersucht.
Abbildung 2.13 zeigt am Beispiel von 30 keV Helium und Neon auf Eisen das Sputter-
profil als Funktion des Abstandes zum Eintrittsort der Primärteilchen. Die Mehrzahl
der gesputterten Teilchen wird nahe am Eintrittsort des Primärteilchens in einem
Abstand von weniger als 10 nm erzeugt. Durch gestreute Primärteilchen und im Zuge
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der sich ausbreitenden Kollisionskaskade im Festkörper werden zusätzlich Atome in
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Abbildung 2.13: Austrittsradius gesputterter Eisenteilchen beim Beschuss
durch 30 keV Helium und Neon. Die Bereiche innerhalb des 50% (grün),
90% (blau) sowie des 95%-Quantils (orange) wurden hervorgehoben.
Die übliche Definition der Ortsauflösung über die Halbwertsbreite einer Normal-
verteilung beschreibt hier die Intensitätsverteilung nur ungenügend. Die Angabe
des Quantils von 90% oder 95% der Teilchen ist auch an dieser Stelle sinnvoll. Im
gezeigten Beispiel sputtern für He nahezu alle Teilchen in einem Durchmesser von
ca. 250 nm, während sich für Neon ein Bereich von ca. 80 nm ergibt.
Für kleinere Primärenergien beschränkt sich die Kollisionskaskade im Festkörper auf
kleinere Volumina, sodass der Sputterprozess näher am Eintrittspunkt des Primär-
teilchens stattfindet. Mit abnehmender Energie nehmen chromatische Aberrationen
in der Fokussierung des Primärstrahls zu. Weiterhin fällt die Sputterausbeute im
Energiebereich unter 1 keV stark ab, sodass die Primärenergie oberhalb dieses Wertes
gewählt werden sollte.
2.3.3 Ladungszustand
Bei der Analyse gesputterter Teilchen unterscheidet man zwei Arten der Spektrome-
trie: die Spektrometrie gesputterter neutraler (SNMS) sowie die geladener Teilchen
(SIMS). Bei SNMS werden die gesputterten Teilchen durch ein Niederdruckplasma
oder durch Laserlicht nachionisiert107,108, um eine Massenseparation durch elektri-
sche oder magnetische Felder zu ermöglichen. Bei SIMS wird die bereits vorhandene
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Ladungsfraktionierung nach dem Sputterprozess genutzt106.
Der Anteil positiv bzw. negativ geladener Teilchen kann für verschiedene Targetele-
mente um einige Größenordnungen variieren. Messungen der Ladungsfraktionierung
positiver und negativer Ionen wurden beispielsweise von Hervig et al.109 durchge-
führt und reichen von 10−4 bis 0.2. Für Helium und Neon wurden Messungen bei
Energien von 5.5 keV sowie 14.5 keV durch Pillatsch et al.110 durchgeführt, welche
ähnliche Ergebnisse zeigen.
Die Zusammensetzung der Probenoberfläche beeinflusst die Ladungsfraktionierung
maßgeblich, was als Matrixeffekt bezeichnet wird111. Der Anteil geladener Teilchen
kann sich für Reinelemente und Mischschichten deutlich unterscheiden. Weiterhin
ist bekannt, dass durch die Zugabe von Sauerstoff während der Messung für viele
Elemente der Anteil positiv gesputterter Teilchen erhöht werden kann111. Um den
Anteil negativer Ionen zu erhöhen, kann Cäsium auf die Probenoberfläche aufge-
bracht werden106,111.
Quantitative Messungen mit SIMS sind somit schwierig, da die genaue Zusammenset-
zung der Probe, der Einfluss von Verunreinigungen auf der Probenoberfläche sowie




In diesem Kapitel werden zunächst der Aufbau und die Kenngrößen eines Helium-
Ionen-Mikroskops (HIMs) vorgestellt. Anschließend soll auf Effekte eingegangen
werden, die sich aus der starken Fokussierung des Ionenstrahls ableiten. Weiter
werden Konzepte zur Spektrometrie gestreuter Teilchen vorgestellt und geeignete
Messmethoden im Detail betrachtet.
3.1 Helium-Ionen-Mikroskopie
Die Helium-Ionen-Mikroskopie stellt ein sehr junges Gebiet der bildgebenden Ana-
lyse von Oberflächen dar. Sie beruht auf der Emission von Sekundärelektronen
beim Einschlag eines fein fokussierten Ionenstrahls, welcher über eine Probeno-
berfläche gerastert wird. Das Mikroskop sowie die Bildgebung sind ausführlich in
Notte et al.26,Ward et al.27 oderHlawacek et al.112 beschrieben, weshalb auf die
Literatur verwiesen wird und hier nur der prinzipielle Aufbau des Gerätes beschrieben
werden soll.
3.1.1 Aufbau
Zur Erzeugung eines Ionenstrahls aus Helium oder Neon kommt in einem HIM eine Io-
nenquelle, wie sie von Feldionenmikroskopen bekannt ist, zum Einsatz. Abbildung 3.1
zeigt den schematischen Aufbau, welcher stark an ein klassisches Rasterelektronen-
mikroskop angelehnt ist.
Im Quellenbereich wird zunächst durch Feldionisation Helium oder Neon ionisiert,
welche anschließend durch ein elektrisches Feld zwischen Extraktionsblende und
Quellenbereich beschleunigt werden. Durch eine Einzellinse wird der Ionenstrahl
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in der Säule des Mikroskops fokussiert. Dabei können mit Hilfe eines Quadrupols
















Der Ionenstrahl bildet in der Ionensäule einen Fokuspunkt und weitet sich anschlie-
ßend wieder auf. Mit Hilfe einer axial zum Ionenstrahl ausgerichteten Blende kann
dieser weiter kollimiert werden. Der Ionenstrahl kann anschließend mit Ablenkplat-
ten in einen Faraday-Becher abgelenkt werden, um den Ionenstrom zu messen
oder den Ionenstrahl zu blockieren. Ohne angelegte Ablenkspannung passiert der
Ionenstrahl die Ablenkeinheit ungehindert.
Eventuell auftretende Verkippung oder Astigmatismus können mit Hilfe eines Ok-
topols korrigiert werden, welcher gleichzeitig dazu dient, den Ionenstrahl über die
Probenoberfläche zu rastern. Über eine zweite Einzellinse wird der Ionenstrahl erneut
auf die Probenoberfläche fokussiert.
Das HIM unterscheidet sich von anderen Elektronen- oder Ionenmikroskopen vor
allem durch die Art der Erzeugung des Ionenstrahls in einer Gas-Feld-Ionenquelle.
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Dabei wird eine Wolframspitze positiv gegenüber einer Extraktionsblende auf bis
zu 40 kV vorgespannt und mit Helium- oder Neon-Gas mit einem Druck von bis zu
10−5 mbar umspült. Durch die Erhöhung der lokalen Feldstärke an der Spitze können
die Gasatome ionisiert werden. Dabei werden Elektronen durch Tunnelprozesse in
die Wolframspitze abgegeben.
Im Helium-Ionen-Mikroskop wird die Spitze so präpariert, dass das Ende aus lediglich
drei Atomen besteht, welche als Trimer bezeichnet werden. Ein einzelnes Atom
wäre zu instabil gegenüber Feldverdampfung und zudem schwieriger zu präparieren,
während eine Spitze aus mehr als drei Atomen nicht genügend Strom pro Atom
generieren könnte.
Die von der Spitze ausgehenden Ionenstrahlen können in einem speziellen Modus
abgebildet werden, um diese beispielsweise zu präparieren oder um die optische
Achse der Ionensäule auszurichten. Dazu wird der Ionenstrahl auf die Blende in der
Mitte der Ionensäule fokussiert und mit Hilfe des Quadrupols lateral abgelenkt. Aus
der Anzahl der in der Probe erzeugten Sekundärelektronen ergibt sich die Intensität
der Ionenstrahlen, welche von der Spitze in verschiedenen Winkeln emittiert werden.
Eine so erzeugte Aufnahme eines Trimers ist in Abbildung 3.2 dargestellt.
Abbildung 3.2: Intensitätsverteilung emittierter Helium-Ionen von der prä-
parierten Wolframspitze. Hervorstehende Atome erhöhen den elektrischen
Feldgradienten und führen so lokal zu einer erhöhten Ionisationswahrschein-
lichkeit von Helium (dunkel).
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Die Ionenstrahlen werden von jedem Atom in leicht unterschiedliche Richtungen
emittiert. Einzelne Atome des Trimers besitzen die dabei eine höhere Stromdichte
als der integrale Wert des gesamten Trimers. Daher wird die Quelle für hochauflösende
Messungen hinsichtlich der Ionenstrahlen eines Atoms zur Strahlachse der Ionenoptik
ausgerichtet und die davon ausgehenden Ionen durch eine Blende selektiert.
3.1.2 Kenngrößen
Im Folgenden sollen für die Ionenstrahlanalytik wichtige Parameter wie Primärener-
gie, Energieschärfe, verfügbarer Ionenstrom sowie Strahlgröße vorgestellt werden,
welche in Notte et al.26 veröffentlicht wurden.
Mit dem in dieser Arbeit verwendeten Ionenmikroskop können Helium- oder Neon-
Ionen mit einer Energie von 2 bis 40 keV erzeugt werden26. Die Beschleunigungsspan-
nung ist dabei durch die Spannungsfestigkeit der notwendigen Isolatoren begrenzt.
Die Energieschärfe beträgt< 1 eV, was einer relativen Unschärfe von ∆E/E ≈ 3 · 10−5
entspricht26. Ihr Beitrag kann damit für die Ionenstrahlanalytik vernachlässigt wer-
den. Aufgrund der kleinen Emittanz und der damit hohen Leuchtdichte des Primär-
strahls (4·109 A/cm2sr), der geringen Energieunschärfe sowie der kleinen Wellenlänge
der Primärteilchen kann ein Strahlfokus von bis zu 0.25 nm erreicht werden114. Die
bisher erreichte Kantenauflösung in der Bildgebung mit Sekundärelektronen liegt bei
ca. 0.29 nm115. Die Ortsauflösung der Spektrometrie rückgestreuter und gesputterter
Teilchen wird maßgeblich durch die Kollisionskaskade der Ionen im Festkörper limi-
tiert, weshalb für die Ionenstrahlanalytik größere Strahldurchmesser gewählt werden
können.
Im Hinblick auf die Charakterisierung der Ionenquelle wird auf die umfangreiche
Arbeit von Southon und Brandon116 verwiesen, woran sich die nachfolgenden
Ausführungen orientieren. Diese beschreiben die Ausbeute an Ionenstrom im Fel-
dionenmikroskop als Funktion der angelegten Feldstärke. Die Strom-Spannungs-
Charakteristik hängt dabei vom Material der verwendeten Spitze ab, wobei Wolfram
den maximalen Strom liefert. Dieses ist gegenüber Feldverdampfung vergleichsweise
stabil und erlaubt so höhere Extraktionsfeldstärken.
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Der Ionenstrom hängt weiterhin vom Radius der Spitze ab, wobei größere Radien
bei gleicher Extraktionsspannung integral mehr Helium ionisieren als Spitzen mit
kleinem Radius.
Southon und Brandon116 zeigen weiterhin, dass bei niedrigeren Temperaturen
der Spitze (bis 63K) bei konstanter Extraktionsspannung mehr Ionenstrom gewon-
nen werden kann und dass sich der Ionenstrom nahezu linear proportional zum
Heliumdruck in der Quelle verhält. Das Verhalten hinsichtlich Temperatur und Gas-
druck deckt sich dabei mit den Beobachtungen im HIM.
In der Literatur wurden keine Angaben zum verfügbaren Ionenstrom im HIM in
Abhängigkeit vom Strahlfokus bzw. von der Wahl der Blende gefunden. Zur Ionen-
strahlanalytik wird aufgrund des Querschnittes für die Ionenstreuung vergleichsweise
viel Messladung benötigt, um eine ausreichende Messstatistik zu erlangen. Um den
Ionenstrahl auf unter einen Nanometer zu fokussieren, ist meist eine Blende mit
5µm Durchmesser nötig, wodurch der verfügbare Primärstrom auf der Probe bei
typischerweise < 1pA liegt. Der Öffnungswinkel des Primärstrahls kann zusätzlich
durch die Verschiebung des Fokuspunktes zur Blende weiter reduziert werden. Not-
te und Huang117 berechneten den minimalen Fokus bei 0.5 pA auf ca. 0.3 nm und
für 20 pA auf ca. 0.8 nm.
Welcher Strahlfokus möglich ist, um einen bestimmten Strahlstrom zu erreichen,
hängt weiterhin vom Zustand der Spitze in der Ionenquelle ab. Adatome auf der
Spitzenoberfläche reduzieren den Strahlstrom aus den Atomen des Trimers. Durch die
Wahl einer größeren Blende oder durch die Verschiebung des Fokuspunktes auf die
Höhe der Blende kann der Probenstrom auf Kosten des Strahlfokus erhöht werden.
3.1.3 Aufladung von Probenoberflächen
Die Emission von Sekundärelektronen im Elektronen- oder Ionenmikroskop kann
zu einer positiven Aufladung der Probenoberfläche führen. Im HIM werden durch
die Primärteilchen zusätzliche positive Ladungen in die Probe eingebracht. Auf
elektrisch leitfähigen Materialien kommt es kaum zur Aufladung der Probe, da durch
den eintretenden Entladestrom Potentialunterschiede ausgeglichen werden bzw. die
Kapazität der Probe auf großer Fläche ausreichend hoch ist.
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Isolatoren und Oberflächen mit schlechter elektrischer Leitfähigkeit laden sich mit
fortschreitender Messladung zunehmend positiv auf. Sekundärelektronen, welche im
positiv geladenen Potential generiert werden, verlieren somit kinetische Energie beim
Verlassen der Oberfläche. Dies kann soweit führen, dass Sekundärelektronen (SE) mit
geringer kinetischer Energie auf die Probenoberfläche zurück beschleunigt werden.
Eine Aufladung der Probenoberfläche führt somit immer zu einer Verringerung der
SE-Ausbeute.
Neben Isolatoren sind davon vor allem biologische Proben betroffen, da diese oft
eine schlechte elektrische Leitfähigkeit besitzen. Als Beispiel ist in Abbildung 3.3 die
Aufladung von Blütenpollen auf einem kontaktierten Probenhalters aus Aluminium
dargestellt.
Abbildung 3.3: Reduzierte Sekundärelektronenausbeute durch die Aufla-
dung isolierender Proben am Beispiel von Blütenpollen auf Aluminium.
Schnell aufgeladene Partikel wurden in (a) mit Pfeilen markiert. In (b) we-
gen zunehmender Aufladung manuell erhöhte Belichtung mit der Folge der
Überbelichtung des Aluminiums des Probenhalters.
Bei der Aufnahme des ersten Bildes (Abbildung 3.3 (a)) haben sich die mit Pfeilen
markierten Bereiche der Probe aufgeladen und erscheinen aufgrund der reduzierten
Anzahl detektierter Sekundärelektronen im Bild nahezu schwarz. In Abbildung 3.3 (b)
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hat sich bereits der komplette Blütenpollen aufgeladen und die Sensitivität des SE-
Detektors musste nachgeregelt werden, um eine Bildgebung weiterhin zu gewähr-
leisten. Aus dem Aluminium des Probenhalters werden deutlich mehr SE emittiert,
weshalb dieser nun sehr hell erscheint. Der Dynamikumfang des SE-Detektors reicht
nicht aus, um nach der Aufladung der Probe in beiden Materialien ausreichend
Kontrast zu generieren.
Im Helium-Ionen-Mikroskop steht zur Ladungskompensation während der Bildge-
bung eine sogenannte „Flood-Gun“ zur Verfügung. Mit dieser können Elektronen
niedriger kinetischer Energie auf die Probenoberfläche aufgebracht werden, um einer
positiven Aufladung entgegen zu wirken. Näheres hierzu findet sich in der Arbeit
von Scipioni et al.118.
Die Aufladung der Probenoberfläche durch den Primärstrahl kann sich auch auf die
Rückstreuspektrometrie auswirken. Durch die Aufladung können die Primärteilchen
abgelenkt werden, sodass der sich der Fokuspunkt aufweitet oder lateral verschiebt.
Diese werden aufgrund ihrer höheren kinetischen Energie weniger beeinflusst als die
an der Probenoberfläche erzeugten Sekundärelektronen.
Die Primärteilchen werden um das Potential der Aufladung abgebremst, sodass bei
inhomogenen Aufladungen die Energieunschärfe steigt. Geladene gestreute Teilchen
werden durch dieselbe Aufladung nach dem Verlassen der Probenoberfläche beschleu-
nigt. Neutral gestreute Teilchen werden hingegen durch die Aufladung nicht in ihrer
kinetischen Energie beeinflusst. Die Sekundärionen-Massenspektrometrie wird eben-
so wie die Bildgebung mit SE stärker beeinflusst, da gesputterte Ionen typischerweise
kleine kinetische Energien besitzen.
Die oben genannte Ladungskompensation könnte auch während der Analytik ein-
gesetzt werden. Die Detektoren der Spektrometer müssen gegebenenfalls mit der
Ladungskompensation synchronisiert werden, da es sonst zur Schädigung der Detek-
toren kommen kann. Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine solche Synchronisation





Durch die Wechselwirkung von Elektronen oder Ionen mit Molekülen können letztere
in ihre Atome aufgespalten werden. Findet dieser Prozess nahe der Probenoberflä-
che statt, so können sich die Molekülfragmente an der Probenoberfläche anlagern
und chemische Bindungen eingehen. Dieser Effekt ist als Elektronen- bzw. Ionen-
induzierte Gasphasenabscheidung bekannt119,120. Er kann gezielt zur Abscheidung
genutzt werden. Dazu werden bestimmte Gasmoleküle in hoher Konzentration an
der Probenoberfläche eingeleitet und durch den Ionen- oder Elektronenbeschuss
abgeschieden.
Die Gasphasenabscheidung kann jedoch auch zu unerwünschten Effekten führen.
Kohlenwasserstoffe aus dem Restgas der Probenkammer oder aus Verunreinigungen
auf der Probe werden durch den fokussierten Primärstrahl und die damit verbun-
denen lokal hohen Fluenzen an der Probenoberfläche aufgebrochen. Diese bilden
dort eine, mit zunehmender Fluenz wachsende Kohlenstoff-Schicht121, welche die
Bildgebung zu meist negativ beeinflusst.
Im HIM bilden sich aufgrund des höheren Energie- und Impulsübertrags beim Stoß
schneller Kohlenstoff-Schichten als durch gleiche Ströme an Elektronen im Elek-
tronenmikroskop122. Die Kohlenstoff-Abscheidung lässt sich durch die Reinigung
des Restgases von Kohlenwasserstoffen und Säuberung der Proben reduzieren. Im
HIM steht dazu ein Plasmareiniger zur Verfügung, durch den Kohlenwasserstof-
fe von den Wänden der Probenkammer sowie aus dem Restgas entfernt werden
können.
In Abbildung 3.4 ist ein Ausschnitt zweier Aufnahmen einer Gold-Probe gezeigt.
Zunächst wurde in (a) ein SE-Bild auf einem Bereich von (10 µm)2 aufgenommen.∗
Anschließend wurde eine zweite Messung an der gleichen Stelle der Probe mit einer
Größe von (15 µm)2 durchgeführt (b). Durch die Ablagerung von Kohlenstoff und
durch die Aufladung der deponierten Schicht zeigt die zweite Messung im vorher
bestrahlten Bereich eine geringere SE-Ausbeute.
Systematische Studien zur Geschwindigkeit der Kohlenstoff-Abscheidung im HIM in
Abhängigkeit der Fluenz, des Basisdrucks oder der Restgaszusammensetzung sind
∗20 keV He+, 3.3 pA, ca. 1·1015 Ionen pro cm2
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Abbildung 3.4: Aufnahmen einer Gold-Probe zunächst auf einem Bereich von
(10 µm)2 (a) sowie anschließend an gleicher Position auf (15µm)2 (b). Durch
die Kohlenstoff-Abscheidung reduziert sich die SE Ausbeute im bereits vom
Ionenstrahl bestrahlten Bereich. Zur objektiven Wahrnehmung der Helligkeit
wurde in (a) ein Rahmen im durchschnittlichen Grauton des Bildes eingefügt.
nicht bekannt. Aus diesem Grund lassen sich keine quantitative Aussagen zur Aus-
wirkung der Kohlenstoff-Abscheidung treffen.
Es wurde jedoch gezeigt, dass durch Nutzung einer Vakuumkammer aus geeignetem
Edelstahl sowie durch zusätzliche Pumpen der Druck im Helium-Ionen-Mikroskop
wesentlich verbessert werden kann und sich die Kohlenstoff-Abscheidung damit si-
gnifikant reduzieren lässt91,123.
In dieser Arbeit wurden alle Messungen im HIM bei einem Basisdruck von etwa
8 · 10−8 mbar bis 3 · 10−7 mbar durchgeführt. Wurde Kohlenstoff-Abscheidung durch
die sinkende SE-Ausbeute bemerkt, so wurden weitere Messungen an unbestrahlten
Stellen der Probe durchgeführt. Neben der Probenaufladung und dem einhergehenden
Einfluss auf die Bildgebung, kann durch den Energieverlust der Projektile in der
Kohlenstoff-Schicht eine Verringerung der Rückstreuenergie beobachtet werden. Im
Folgenden wird der Effekt aufgrund fehlender Informationen zum Wachstumsprozess
jedoch nicht weiter berücksichtigt. Eine Beeinflussung der Rückstreuspektrometrie




Spiegelnde Oberflächen können auf einer Längenskala von Nanometern eine raue
Nanostrukturierung besitzen. Objekte gewinnen im HIM erst durch die von der
Topografie abhängigen SE-Ausbeute an Plastizität. Diese Kontrastunterschiede er-
möglichen dem Betrachter aus einer zweidimensionalen Abbildung auf die Form
dreidimensionaler Objekte zu schließen. Einerseits werden Sekundärelektronen von
der zum Detektor abgeschatteten Seite mit geringer Effizienz angezogen und de-
tektiert, andererseits führt die Topografie der Probe zu unterschiedlich hohen SE-
Ausbeuten26.
In Abbildung 3.5 (a) ist die SE-Aufnahme eines Rasterelektronenmikroskop-Standards
aus Zinnkugeln auf Kohlenstoff-Substrat gezeigt. Deutlich erkennbar ist die abneh-
Abbildung 3.5: Abbildung eines Rasterelektronenmikroskop-Standards aus
Zinnkugeln unterschiedlicher Größe auf Kohlenstoff-Substrat. Dargestellt ist
die Ausbeute an SE in (a) sowie die Anzahl rückgestreuter Helium-Teilchen
in (b). Topografieeffekte sind in beiden Bildern erkennbar, wobei Pfeile in
Richtung der jeweiligen Detektoren zeigen.
mende Effizienz auf der dem Detektor abgewandten Seiten der Kugeln. Der Topo-
grafieeffekt ist dabei unabhängig von der Größe der Kugeln, solange diese die De-
tektionsgeometrie auf makroskopischer Skala nicht verändern oder die SE-Ausbeute
nicht durch die Reichweite der Ionen im Festkörper bestimmt wird.
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Topografieeffekte treten auch für gestreute (Abbildung 3.5 (b)) oder gesputterte
Teilchen auf. Die Abschattung aufgrund der Topografie der Probe sollte an dieser
Stelle nicht mit der Abschattung auf atomarer Ebene verwechselt werden (siehe
Abschnitt 2.2.5).
Im Vergleich zur Bildgebung mit SE werden gestreute Teilchen nicht in Richtung des
Detektors abgesaugt, weshalb nur Teilchen detektiert werden, welche die Probeno-
berfläche in Richtung des Detektors verlassen. Die rückgestreuten Teilchen können
jedoch einige Nanometer durch den Festkörper fliegen, um zum Detektor zu gelangen.
Die Ausbeute der Teilchen nimmt dabei ab, da eine Richtungsänderung aufgrund
der nuklearen Wechselwirkung wahrscheinlich ist.
Der Topografieeffekt wird axial-symmetrisch, wenn alle Azimutwinkel mit gleicher
Effizienz gemessen werden. Im HIM ist der Abstand zwischen Probenoberfläche
und Ionenoptik jedoch begrenzt, weshalb auf eine axial-symmetrische Anordnung
verzichtet wurde.
3.1.6 Agglomeration von Gasblasen
Bei der Ionenimplantation mit kleinen Fluenzen kommt es zu keiner maßgeblichen
Änderung der Dichte oder des Volumens der Probe. Die starke Fokussierung des
Ionenstrahls kann im Helium-Ionen-Mikroskop lokal jedoch sehr schnell zu hohen
Fluenzen führen. Bei einem Strahlstrom von 10 pA und einer bestrahlten Fläche von
(100 nm)2 errechnet sich beispielsweise ein Teilchenfluss von ca. 6 · 1017 cm−2 pro
Sekunde.
Vergleichbare und deutlich höhere Teilchenströme treten unter anderem in Reaktoren
zur Kernfusion auf. Aus den Untersuchungen der Reaktorwände ist bekannt, dass es
im Fall von Helium-Projektilen zur Bildung von Gasblasen im Material kommt124 und
diese die Struktur und Eigenschaften der Wand negativ beeinflussen.
Genutzt werden kann die Bildung von Helium-Blasen zum Herauslösen von dünnen
Schichten aus Silizium. Dies ist unter dem Namen „Smart Cut“ bekannt das von
Bruel et al.125,126 entwickelt und 1999 patentiert wurde127.
Im HIM sind ähnliche Agglomerationen von Gasblasen beim Beschuss mit Helium
oder Neon zu beobachten. Die Blasenbildung wurde durch Livengood et al.128
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sowie Tan et al.129 als Funktion der Fluenz untersucht. Livengood et al. haben
Querschnitte von bestrahlten Silizium und Kupfer mit einem Rasterelektronen- bzw.
einem Transmissionselektronenmikroskop untersucht und beschreiben die Defektbil-
dung wie folgt: Unter ca. 2 · 1015 cm−2 sind keine Defekte sichtbar, bis 2 · 1016 cm−2
werden Defekte innerhalb der Reichweite der Ionen unter der Oberfläche sichtbar,
bis 2 · 1017 cm−2 kommt es zur Amorphisierung des Kristallgitters und für höhere
Fluenzen bilden sich Blasen mit Längenausdehnungen von Nanometern bis Mikro-
metern. Durch die Deformation des Materials und durch das Abtragen der oberen
Schichten erreichen die Blasen die Probenoberfläche wodurch das enthaltene Gas
entweichen kann130.
Zur Anschauung der Blasenbildung ist in Abbildung 3.6 der Eintrag von 15 keV
Helium in Zinnkugeln für verschiedene Fluenzen gezeigt. Mit zunehmender Fluenz
Abbildung 3.6: Zinnkugeln auf Kohlenstoff-Substrat nach Beschuss mit
15 keV He+ für verschiedene Fluenzen. Bei der zweiten und dritten Auf-
nahme ist das Austreten von Helium-Blasen an die Oberfläche des Zinns zu
erkennen.
kommt es zur Bildung von Helium-Blasen, welche an die Oberfläche treten und
sichtbar werden.
Neuste Publikationen von Stanford et al.131 zeigen, dass durch den in-situ Einsatz
von gepulsten Infrarot-Lasern im HIM die Konzentration an Defekten und implan-
tierten Fremdatomen in Silizium um mehr als 90% reduziert werden kann. Während
dieser Arbeit stand diese Technik nicht zur Verfügung und wurde daher nicht verwen-




3.1.7 Probenschaden durch Sputtern
Wie im Abschnitt 2.3 beschrieben, können Atome durch den Primärstrahl aus dem
Festkörper herausgelöst werden. Dabei wird bei ausreichend hoher Fluenz eine zum
Teil hohe Menge an Material aus der Probe abgetragen.
Helium- oder Neon-Ionen können im HIM gezielt zur Nanostrukturierung eingesetzt
werden132–134. In Abbildung 3.7 ist exemplarisch das lokale Abtragen einer 85 nm
dicken Gold-Schicht auf Kohlenstoff-Substrat durch 30 keV Helium dargestellt.
Abbildung 3.7: Gezielter Schnitt mit 30 keV He+ durch eine 85 nm dicke
Gold-Schicht auf Kohlenstoff-Substrat.
Das Abtragen von Material durch den Primärstrahl kann im HIM auch unerwünscht
eintreten, wenn für die Bildgebung, oder später zur Spektrometrie gestreuter Teilchen,
eine zu hohe Messladung pro Fläche appliziert wird. Für die Massenspektrometrie




3.2 Vorbetrachtung zur Rückstreuspektrometrie
Zu Beginn der Untersuchungen wurden verschiedene Ansätze zur Messung der Ener-
gie rückgestreuter Teilchen untersucht und nach ihrer Eignung für die Spektrometrie
im HIM bewertet. Geeignete Ansätze wurden ausgewählt und theoretisch sowie ex-
perimentell genauer untersucht. Die Vorexperimente dazu wurden dabei an einer
Ionenbreitstrahlanlage durchgeführt, in der Helium- und Neon-Ionen mit Energien
bis 30 keV verfügbar sind.
Um Objekte auf möglichst kleiner Längenskala untersuchen zu können, sollten die
Spektrometer eine möglichst hohe Effizienz haben. Erst dann können genügend
Ereignisse registriert werden, bevor eine kritische Fluenz überschritten wird. Die
parallele Messung aller Rückstreuenergien ist von Vorteil, da bei sequentieller Mes-
sung für eine vergleichbare Messstatistik deutlich mehr Primärteilchen benötigt
werden.
Für die Effizienz ist es zudem entscheidend, ob das Rückstreuspektrometer ausschließ-
lich für geladene Teilchen empfindlich ist oder ob dieses auch die Energie neutraler
Teilchen bestimmen kann. In der Niederenergie-Ionenstreuung ist die Ladungsfrak-
tionierung rückgestreuter Teilchen besonders klein, das heißt nur ein kleiner Teil der
gestreuten Teilchen verlässt die Probenoberfläche im geladenen Zustand. Da die Sen-
sitivität für neutrale Teilchen für die Spektrometrie im HIM von großer Bedeutung
ist, werden die vorgestellten Konzepte entsprechend unterteilt.
3.2.1 Übersicht möglicher Spektrometer
In der Literatur gibt es zahlreiche Konzepte zu Spektrometern, welche geladene Teil-
chen lateral oder temporal durch elektrostatische oder magnetische Felder trennen
und anschließend detektieren. Die Separation kann je nach Konzept von der Energie,
der Masse oder dem Ladungszustand der Teilchen abhängen. Häufig wird nur ein
kleiner Teil der Teilchen durch eine physikalische Barriere wie einen Schlitz selektiert
und ein Spektrum wird dann sequentiell gemessen. Die folgende Unterteilung der Kon-
zepte von Spektrometern für geladene Teilchen orientiert sich an der Zusam-
menfassung von Roy und Tremblay135 sowie Farnell et al.136:
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Gegenfeldanalysatoren („Retarding Field Energy Analyzer“) nutzen ein elektri-
sches Potential, welches einfallende Teilchen überwinden müssen, um anschließend
in einem Teilchendetektor oder an einer Elektrode detektiert zu werden. Geladene
Teilchen, welche aufgrund ihrer kinetischen Energie das Gegenfeldpotential nicht
überwinden können, werden reflektiert und so vom Gegenfeldanalysator nicht regis-
triert. Durch Variation der Spannung kann das Energiespektrum der einfallenden
Teilchen gemessen werden. Neutrale Teilchen können das elektrische Potential jedoch
ungehindert passieren und können damit nicht spektrometriert werden. Gegenfeld-
analysatoren werden bereits seit Jahrzehnten genutzt, um beispielsweise die Energie
der Teilchen in einem Plasma zu messen. Eine ausführliche Abhandlung über Gegen-
feldanalysatoren ist in Simpson137 gegeben. Aufgrund des sehr einfachen Aufbaus
wird ein Gegenfeldanalysator in Hinblick auf die Tauglichkeit als Rückstreuspektro-
meter in Abschnitt 3.2.4 genauer untersucht.
Eine besondere Form von Gegenfeldanalysatoren stellen „Mirror Type Electro-
static Analyzer“ dar. In diesen Konzepten werden die Elektroden derart angeord-
net, dass die im Gegenfeld reflektierten Teilchen hinsichtlich ihrer Energie räum-
lich separiert, selektiert und detektiert werden. In der Literatur finden sich die-
se unter den Bezeichnungen „Parallel Plate Analyzer“, „Plane Mirror Analyzer“
(PMA), „Cylindrical Mirror Analyzer“ (CMA) sowie „Spherical Mirror Analyzer“
(SMA). Eine geeignete Anordnung eines solchen Analysators um die Achse des ein-
fallenden Ionenstrahls wäre im HIM konstruktionsbedingt nicht ohne Modifikation
der Ionenoptiken möglich gewesen, weshalb diese Konzepte nicht weiter verfolgt
wurden.
„Curved Plate Analyzer“ (CPA) separieren unterschiedliche Energien und La-
dungszustände durch die elektrostatische Ablenkung in einem elektrischen Feld
zwischen gebogenen Ablenkplatten. Häufig werden diese Spektrometer auch als Elek-
trostaten bezeichnet. Im Gegensatz zu PMAs oder CMAs bewegen sich die geladenen
Teilchen nicht senkrecht, sondern überwiegend parallel zum angelegten elektrischen
Feld. Die Bauformen werden unterschieden in Zylindersegmente („Cylindrical Deflec-
tor Analyzer / Radial Cylindrical Analyzer (CDA)“), Kugelsegmente („Spherical De-
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flector Analyzer (SDA)“) oder toroidale bzw. poloidale Bauformen („Toroidal Deflec-
tor Analyzer (TDA)/ Poloidale Deflector Analyzer (PDA)“). Ausführliche Beschrei-
bungen der Geometrien, Eigenschaften sowie der Fokussierung von verschiedenen
Energien, Eintrittswinkeln oder Eintrittszeiten finden sich in der Literatur138–140. In
der Niederenergie-Ionenstreuung gibt es zahlreiche Konzepte von toroidalen und po-
loidalen Elektrostaten141,142 sowie kommerzielle Realisierungen143. In Abschnitt 3.2.5
werden Vorexperimente mit einem einfachen CDA vorgestellt sowie Konzepte zur
Integration von TDAs bzw. PDAs in ein Helium-Ionen-Mikroskop.
Magnetsektoren separieren geladene Teilchen hinsichtlich ihrer Energie und Masse
durch die Ablenkung der Teilchen in einem Magnetfeld. Zur Messung verschiedener
Energien werden Elektromagnete eingesetzt, um die Stärke des Magnetfeldes zu
variieren. Im Folgenden soll der Ablenkradius eines 30 keV Helium-Ions für typische
Flussdichten eines Elektromagneten berechnet werden. Dies erlaubt eine Abschät-
zung von Größe und Gewicht des Spektrometers.
Durch Gleichsetzen der Lorentz-Kraft und der Zentripetalkraft ergibt sich der
Lamor-Radius rG = (mv⊥)/(|q|B). Bei einem Betrag der magnetischen Flussdichte
B von 100mT ergibt sich ein Ablenkradius rG von 25 cm. Ein Magnetsektor dieser
Größe wäre nicht in die Probenkammer des Mikroskops integrierbar. Höhere Fluss-
dichten würden eine Integration erlauben, jedoch wurde dieser Ansatz in Hinblick
auf die Gefahr der Magnetisierung der Messkammer nicht realisiert.
Die Kombination von elektrischen oder magnetischen Ionenoptiken144 mit einem
Magnetsektor außerhalb des Mikroskops könnte ein geeignetes Konzept sein. Bei
gleichen Vorteilen sind Elektrostaten jedoch einfacher zu realisieren, weshalb Ma-
gnetsektoren nicht weiter untersucht wurden.
WIEN-Filter eignen sich um geladene Teilchen durch die Kombination von elektri-
schen und magnetischen Feldern sowohl nach Energie, Ladungszustand und Masse zu
filtern. Teilchen, bei denen sich die Coulomb-Kraft und die Lorentz-Kraft kom-
pensieren, beschreiben lineare Trajektorien durch denWien-Filter. Dieses Konzept
wurde bereits 1977 vonHazewindus und vanNieuwland145 patentiert.
Die Auflösung zur Separation hängt wesentlich vom Öffnungsdurchmesser der Ein-
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und Ausgangsblende desWien-Filters146 sowie von der Parallelität des Ionenstrahls
ab. EinWien-Filter bietet gute Separationseigenschaften, wurde jedoch aufgrund des
baulich bedingten kleinen Raumwinkels nicht weiter in Betracht gezogen.
Im Folgenden sollen Spektrometer für geladene und neutrale Teilchen vor-
gestellt werden. Diese können die Energie der Teilchen unabhängig von ihrem La-
dungszustand bestimmen. Neutrale Teilchen werden nicht in magnetischen oder
elektrischen Feldern abgelenkt, weshalb deren Energie auf andere Weise bestimmt
werden muss. Die folgenden Spektrometer beruhen nicht auf der Separation und
Selektion der Teilchen, was die Effizienz dieser Methoden steigert.
Neutrale und geladene Teilchen erzeugen in Materie durch die elektronische Wechsel-
wirkung Elektronen-Loch-Paare, deren Anzahl proportional zum Energieverlust
der Teilchen ist. Die erzeugten Elektronen-Loch-Paare können durch das Anlegen
einer Spannung voneinander separiert werden. Der entstehende Ladungspuls kann
mit Hilfe geeigneter Elektronik verstärkt und gemessen werden. Etabliert haben sich
dabei Halbleiterdetektoren, Gas-Ionisationskammern sowie Szintillationszähler. Für
leichte Projektile sowie niedrige Energien werden üblicherweise Halbleiterdetekto-
ren eingesetzt, welche in Abschnitt 3.2.2 genauer untersucht werden.
Die kinetische Energie der Teilchen geht im Festkörper ins elektronische und pho-
nonische System sowie zur Erzeugung von Defekten über. Der Energieübertrag ins
elektrische und phononische System entspricht makroskopisch einer Erwärmung des
Festkörpers. In einem Kalorimeter wird die Erwärmung des Detektors beim Einfall
von Teilchen oder Photonen gemessen. Der Energieeintrag eines einzelnen Helium-
Teilchens mit 30 keV kinetischer Energie (4.8 fJ) führt jedoch selbst in Absorbern
mit sehr geringer Wärmekapazität nur zu kleinen Temperaturerhöhungen147. Diese
sind nur mit aufwendigen Messapparaturen an der Sprungtemperatur eines Supra-
leiters im Bereich von 100mK messbar148. Eine thermische Isolation des Detektors
im Helium-Ionen-Mikroskop ist, ohne den Teilcheneinfall rückgestreuter Teilchen zu
behindern, technisch nur schwer realisierbar.
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In einem Flugzeitspektrometer wird die Energie eines Teilchens über die Flugzeit
für eine bekannte Strecke bestimmt, aus der die Geschwindigkeit des Teilchens
berechnet werden kann.
Die Detektion des Teilchens am Ende einer Flugstrecke ist ausreichend für die
Messung der Flugzeit, weshalb vergleichsweise einfache Detektoren verwendet werden
können. Um den Zeitpunkt des Teilchens am Beginn der Flugstrecke zu bestimmen,
gibt es verschiedene Ansätze. In Abschnitt 3.2.6 wird untersucht, ob sich dafür aus
der Probe emittierte Sekundärelektronen eignen. In Abschnitt 3.2.7 wird zudem ein
Flugzeitspektrometer mit einer Kohlenstoff-Membran untersucht.
Der Ionenstrahl kann zudem gepulst werden, wodurch Primärteilchen nur innerhalb
eines definierten Zeitfensters auf die Probe gelangen. Dieser Ansatz wurde letztlich
in der vorliegenden Arbeit im Helium-Ionen-Mikroskop realisiert und wird daher
ausführlich in Kapitel 4 beschrieben.
Alternativ lässt sich der Startzeitpunkt gewinnen, indem gestreute Teilchen nur
in einem definierten Zeitfenster zur Flugstrecke gelangen. Die dabei notwendigen
kurzen Schaltzeiten zum Blockieren und Freigeben der Flugstrecke sind nur durch
elektrische Felder realisierbar, weshalb diese Methode nur für geladene Teilchen
empfindlich ist. Der Anteil messbarer Teilchen bei gleichem Probenschaden ist bei
diesem Ansatz durch die ständige Exposition der Probe durch den Primärstrahl
vergleichsweise klein. Aus diesen Gründen wurde das Pulsen der Sekundärteilchen
nicht weiter verfolgt.
3.2.2 Halbleiterdetektoren
Halbleiterdetektoren bestimmen die Energie der einfallenden Teilchen aus der An-
zahl generierter Elektronen-Loch-Paare. Es gibt jedoch auch Energieverluste, welche
nicht zur Signalerzeugung beitragen. Die Ladungsträgerpaare werden mit Hilfe einer
Sperrspannung getrennt und der resultierende Ladungspuls mit geeigneter Elektronik
verstärkt. Die Spannung wird dabei zwischen zwei Elektroden an der Vorder- und
Rückseite des Detektors angelegt.
Die Frontelektrode besteht aus Metallen wie Aluminium oder Gold oder der Halb-
leiter selbst wird auf der Vorderseite p-leitend dotiert. Die Schichtdicke der Front-
elektrode kommerzieller Detektoren liegt dabei üblicherweise zwischen 15 nm und
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100 nm. Als Halbleitermaterial wird Silizium oder Germanium verwendet. In die-
ser Arbeit wurden Siliziumdetektoren aufgrund ihrer besseren Energieauflösung
untersucht.
Die Wechselwirkung der Teilchen im Detektor sowie die Anteile am Energieverlust
wurden durch Monte-Carlo-Simulationen mit dem Programm TRIM berechnet. Als
Modell wurde eine 15 nm dicke Schicht aus Silizium auf einer weiteren Schicht Silizi-
um gewählt. Letztere wurde so definiert, um alle einfallenden Teilchen vollständig zu
stoppen. Der Energieverlust in der Silizium-Deckschicht wurde getrennt betrachtet,
um die Auswirkung der Totschicht zu simulieren. Ladungsträgerpaare, die in der
Totschicht erzeugt wurden, können durch Brownsche-Bewegung oder durch ein
Dotierungspotential getrieben, in den vorgespannten Bereich gelangen. Die Mehrheit
der Elektronen-Loch-Paare rekombinieren jedoch in der Totschicht und tragen nicht
zur Erzeugung des Ladungspulses bei. Daher wurden diese in der Auswertung der
Simulationsdaten nicht der Signalerzeugung zugeordnet.
In Abbildung 3.8 sind die Ergebnisse der Simulationen als relative Anteile am Energie-
verlust der Helium-Teilchen dargestellt. Für jede Primärenergie wurden dazu 10 000
Teilchen simuliert. Ein Teil der kinetischen Energie geht bereits in der Totschicht des
Detektors verloren, wobei dieser Anteil mit abnehmender Primärenergie zunimmt.
Ab einer Energie von 1 bis 2 keV wird das Helium bereits völlig in der Totschicht
gestoppt.
In der vorgespannten Zone verliert das Helium durch elektronische Wechselwirkung
einen Großteil seiner Energie und erzeugt Ladungsträgerpaare. Stöße mit Silizium füh-
ren zu einem Energieübertrag und meist zum Herausschlagen des Siliziums aus dem
Kristallgitter. Diese Silizium-Teilchen tragen zusätzlich zur Erzeugung von Ladungs-
trägerpaaren bei oder können weitere Silizium-Atome herausschlagen.
Das Herausschlagen von Silizium führt zu einem geringen Energieverlust, da die Bin-
dungsenergie der Silizium-Atome aufgebracht werden muss. Am Ende der Stoßkaska-
de reicht die Energie des Siliziums nicht mehr aus, um weitere Siliziumkerne aus dem
Kristallgitter zu schlagen und die Energie geht in Phononen über. Diese Gitterschwin-
gung führt letztlich zu einer geringen Erwärmung des Siliziumdetektors.
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Abbildung 3.8: Beiträge zum Energieverlust von Helium in einem Silizium
Halbleiterdetektor mit einer Totschicht von 15 nm als Funktion der kineti-
schen Energie.
mit abnehmender Primärenergie ab. Maßgebend für die Energieauflösung des De-
tektors ist bei gegebener Energie jedoch nur die Streuung des messbaren Signals. In
Abbildung 3.9 ist daher die Standardabweichung der Energieverluste als Funktion
der Primärenergie des Heliumprojektils dargestellt.
Der Großteil der Streuung der Teilchenenergie wird durch den Energieverlust in der
Totschicht des Detektors bestimmt, welche nicht zur Signalgebung beiträgt. Einen
großen Beitrag hat zudem der Energieübertrag an Phononen durch herausgeschlagene
Silizium-Teilchen. Zwar tragen Silizium-Teilchen ebenso zur Ladungsträgerpaarer-
zeugung bei, jedoch nur bis zu einer endlichen Minimalenergie von einigen eV. Die
ans phononische System abgegebene Energie hängt von der Anzahl herausgelöster
Silizium-Atome in der Stoßkaskade ab. Für Stöße, bei denen der Energieübertrag
nicht zum Herausschlagen des Siliziumatoms aus dem Kristallgitter ausreicht, wird
dieser ans phononische System übertragen. Die Streuung ist daher umso größer, je
mehr Silizium-Atome an der Stoßkaskade beteiligt sind.
Der Energieverlust durch Ionisierung durch Helium- und Silizium-Teilchen führt
zur Erzeugung von Ladungsträgerpaaren und so zu einem Ladungspuls im Detek-
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Abbildung 3.9: Standardabweichung σ der Energieverluste in einem Silizi-
umdetektor für verschiedene Primärenergien sowie die Standardabweichung
des Messsignals (schwarze Linie).
tor. Überträgt ein einfallendes Helium-Teilchen einen Großteil seiner Energie an ein
Siliziumatom, trägt es selbst weniger zur Ionisierung bei als ein anderes Projektil,
welches nur wenig kinetische Energie an Silizium-Atome abgibt. Im Falle von großem
Energieübertrag führt jedoch ein entsprechend großer Anteil zur Ionisierung durch
Silizium. Die Ionisierung durch Helium oder Silizium stellen daher keine unabhängige
Prozesse dar. Die Streuung des messbaren Signals, also der Energieverlust durch
Ionisierung von Helium- und Silizium-Teilchen, ist somit kleiner als die Summe beider
Anteile.
Die relative Streuung ist definiert als die Standardabweichung der Ionisierung in
Relation zum Energieverlust zur Erzeugung von Ladungsträgerpaaren. Für Energie-
auflösungen wird üblicherweise die Halbwertsbreite eines Peaks angegeben, welche
für Normalverteilungen dem 2.35-fachen der Standardabweichung entspricht. Obwohl
die Streuungen der Energieverluste nicht Normalverteilungen entsprechen, wurde
dieser Faktor zur besseren Vergleichbarkeit der in der Literatur publizierten Werte
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benutzt. Die absolute Energieauflösung ist definiert als das Produkt der relativen
Streuung mit der Primärenergie E0 des einfallenden Teilchens und einem Korrektur-
faktor von 2.35.
Abbildung 3.10 zeigt die berechnete Energieauflösung für Helium in einem Halbleiter-
detektor mit 15 nm Totschicht aus dotiertem Silizium als Funktion der Primärenergie.
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Abbildung 3.10: Theoretische Energieauflösung eines Halbleiterdetektors
mit 15 nm Si-Totschicht sowie dominierende Beiträge für Helium-Teilchen
aufgetragen für verschiedene Primärenergien.
besser als die hier berechnete Auflösung. Eine mögliche Erklärung hierfür ist, dass
in der Totschicht erzeugte Elektronen-Loch-Paare zur Erzeugung des Ladungspulses
beitragen und so das Signalverhalten leicht verbessern. Für kleinere Primärenergien
kann zwar eine bessere absolute Energieauflösung erreicht werden, jedoch verschlech-
tert sich die relative Auflösung des Detektors.
Ebenso durchgeführte Simulationen der Energieauflösung für Neon ergeben weitaus
schlechtere Werte als für Helium. Die mit Halbleiterdetektoren erreichbare Ener-
gieauflösung ist daher für viele Fragestellungen nicht zufriedenstellend. Diese kann
durch die Limitierung der Ionen-Festkörper-Wechselwirkung bedingt nicht weiter
verbessert werden. Die Totschicht des Detektors könnte verringert werden, jedoch
ist dies aufgrund des notwendigen Frontkontaktes technisch limitiert. Der Anteil des
62
3.2 Vorbetrachtung zur Rückstreuspektrometrie
nuklearen Energieverlustes kann durch Orientierung der Kristallachsen des Detektors
zur Flugrichtung der Teilchen reduziert werden150.
3.2.3 Einzelteilchendetektoren
Alle nachfolgenden Konzepte erfordern unabhängig von der Bestimmung der Rück-
streuenergie die einfache Detektion des Eintreffens einzelner rückgestreuter Teilchen.
In diesem Abschnitt soll daher untersucht, welche Detektoren sich zum Registrieren
von Teilchen eignen.
Für einen Teilchendetektor für Rückstreuteilchen im HIM gelten folgende Randbe-
dingungen: Die maximale Zählrate sollte bei mindestens 1000 bis 10000 Ereignissen
pro Sekunde liegen. Die Detektionseffizienz des Detektors sollte möglichst hoch und
konstant für den Energiebereich von 30 keV bis hinab zu einigen keV sein. Zur eindeu-
tigen Registrierung der Teilchen muss sich das induzierte Signal vom elektronischen
Rauchuntergrund unterscheiden lassen. Aufgrund der kleinen Strahlströme ist eine
niedrige Dunkelzählrate von entscheidender Bedeutung, um ein geeignetes Signal-zu-
Rauschverhältnis zu erzielen.
Als Einzelteilchendetektor für Helium wurden zunächst Halbleiterdetektoren ex-
perimentell untersucht. Es wurde dazu ein Halbleiterdetektor mit einer 50 nm dotier-
ten Silizium-Totschicht verwendet und für verschiedene Teilchenenergien Pulshöhen-
verteilungen gemessen. Der Ladungspuls wurde im Testaufbau mit Hilfe eines Vorver-
stärkers außerhalb des Vakuumrezipienten verstärkt. Helium konnte im Testaufbau
erst ab einer Energie von 15 keV untergrundfrei vom elektronischen Rauschhinter-
grund getrennt werden. Die Einkopplung von Störsignalen kann durch möglichst
kurze Distanzen zwischen Detektor und Vorverstärker reduziert werden134,151. Gute
Energieauflösungen und damit ein ausreichender Abstand zum Rauschuntergrund
ist jedoch nur mit Detektoren kleiner Kapazität und kleiner aktiver Fläche möglich.
Der Einsatz von Halbleiterdetektoren eignet sich daher nur für kleine aktive Flächen
oder hohe kinetische Energien.
Im Folgenden wird untersucht, ob sich Sekundärelektronenvervielfacher (SEV)
zur Registrierung einzelner Teilchen eigenen. Im SEV wird ein einfallendes Teilchen
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über Sekundärelektronen nachgewiesen, welche aus der Oberfläche des Detektors
herausgelöst werden. Ein Potentialgefälle führt zur Beschleunigung der Elektronen
ins Innere des Sekundärelektronenvervielfachers. Im Inneren treffen die Elektronen
auf die Wände des SEV, wodurch erneut Elektronen emittiert werden. Durch die
Verwendung geeigneter Oberflächenmaterialien, Formen sowie Spannungsgefälle im
SEV entsteht so eine Elektronenkaskade, die zu Ladungsverstärkungen von typi-
scherweise 106 bis 109 führt.
Sekundärelektronenvervielfacher sind kommerziell verfügbar als Kanalelektronenver-
vielfacher („Channeltron“), als Mikrokanalplatte („Micro-Channel Plate“, MCP)
oder beispielsweise in Form von Dynoden als Bestandteil von Photomultipliern. Da
im Hinblick auf die Maximierung des Raumwinkels, Detektoren mit großer Fläche
benötigt werden, soll hier eine Mikrokanalplatte untersucht werden. Diese wur-
de im hier vorgestellten Flugzeitspektrometer im HIM zur Detektion der Teilchen
verwendet.
Untersucht wurde hierfür die Pulshöhenverteilung einer MCP des Herstellers Ha-
mamatsu Photonics (Modell AF2225-A41D, Typ F1217-01) für 15 keV He+. Es
handelt sich dabei um eine zweistufige MCP mit einer nahezu kreisförmigen aktiven
Fläche von 42 Millimetern Durchmesser. Die Pulshöhenverteilung ist für verschie-
dene Versorgungsspannungen in Abbildung 3.11 mit und ohne Teilchenbeschuss
dargestellt.
Es zeigt sich, dass sowohl die durchschnittliche Signalamplitude mit zunehmender
Versorgungsspannung ebenso wie die nicht verschwindende Zählrate bei Abwesenheit
von Ionenbeschuss (Dunkelzählrate) ansteigen. Letztere kann durch kosmische Hin-
tergrundstrahlung, Feldemission von Elektronen, Ionisation von Restgasmolekülen
oder durch den photoelektrischen Effekt hervorgerufen werden152.
In Abbildung 3.12 sind zur Abschätzung der Detektionseffizienz die Zählraten der
MCP für Diskriminatorspannungen größer bzw. kleiner 50mV sowie die Dunkelzähl-
rate als Funktion der Betriebsspannung dargestellt. Ab einer Versorgungsspannung
von ca. 1200V werden Pulse mit mehr als 50mV registriert und ab ca. 1800V sättigt
die Zählrate des Detektors. Ab dieser Spannung werden nahezu alle ausgelösten
Elektronenkaskaden ausreichend verstärkt um diese zu registrieren.
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Abbildung 3.11: Pulshöhenverteilung einer Mikrokanalplatte für verschiede
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Abbildung 3.12: Zählrate der Mikrokanalplatte aus Integration der Normal-
verteilungen aus Abb. 3.11 für Amplituden über (schwarz) und unter (rot)




Ein einfallendes Helium-Teilchen, welches kein Sekundärelektron emittiert, wird nicht
registriert. Die Messung der Detektionseffizienz für Helium oder Neon als Funktion
ihrer Energie wurde nicht durchgeführt. Die Effizienz von Sekundärelektronenver-
vielfachern wird jedoch mit mind. 60% angegeben153.
Für die Dunkelzählrate von Mikrokanalplatten findet sich in der Literatur Werte
von bis zu 3 bis 5 Ereignissen pro Sekunde und cm2, wobei durch geeignete Dis-
kriminierung experimentell ca. 0.5 Ereignisse pro Sekunde und cm2 erzielt werden
konnten153.
3.2.4 Gegenfeldanalysator
Gegenfeldanalysatoren nutzen wie bereits in Abschnitt 3.2.1 beschrieben, ein elektri-
sches Potential, um einfallende, geladene Teilchen zu unterdrücken, welche aufgrund
ihrer kinetischen Energie das Gegenfeldpotential nicht überwinden können. Teil-
chen mit hinreichender kinetischer Energie gelangen über die Potentialbarriere und
werden anschließend mit einem Einzelteilchendetektor registriert. Neutrale Teilchen
gelangen jedoch ungehindert zum Detektor, weshalb diese bei der Verwendung des
Gegenfeldanalysators als Rückstreuspektrometer auf andere Weise unterdrückt wer-
den müssen.
In Abbildung 3.13 ist ein im Rahmen dieser Arbeit an einer Breitstrahlanlage rea-
lisierter Gegenfeldanalysators dargestellt. Als Potentialbarriere diente hier ein fein-
maschiges Kupfergitter, welches zwischen zwei Keramikisolatoren montiert wurde.
So konnte die Spannung direkt von außen auf deren Metallflansch angelegt werden.
Als Detektor hinter der Potentialbarriere diente die in Abschnitt 3.2.3 beschriebene
Mikrokanalplatte.
Der Gegenfeldanalysator wurde mit Teilchen aus einer Elektronenstrahl-Ionenfal-
le154,155 getestet. Diese zeichnet sich durch eine hohe Strahlstromstabilität bei kleinen
Strömen, einer sehr guten Energiestabilität sowie einen sehr parallelen Strahl aus und
eignet sich somit besonders gut für die Messungen. Als Gas wurde Xenon verwendet.
Nach der Extraktion der Ionen durch einen 90° Magneten wurde der Ladungszustand
Xe12+ selektiert. Die Energie E der Ionen der Ladung q betrug ca. E = q · 4443V.
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Abbildung 3.13: Aufnahme des verwendeten Gegenfeldanalysators sowie
schematische Darstellung der Potentialbarriere.
Der Ionenstrahl wurde auf den Gegenfeldanalysator ausgerichtet und die Anzahl an
registrierten Teilchen für verschiedene Potentiale gemessen. Abbildung 3.14 zeigt das
resultierende Gegenfeldspektrum.
Bis zu einer Spannung von 4000V bleibt die Zählrate am Detektor im Rahmen der
Strahlstromstabilität konstant, da die einfallenden Ionen das Gegenfeld passieren
können. Bei 4392V gibt es einen starken Abfall der Zählrate, da ab dieser Spannung
Xe12+-Ionen mit einem Startpotential von ca. 4443V reflektiert werden. Die Abwei-
chung zwischen Beschleunigungsspannung und Gegenfeld kann durch Fehler in der
absoluten Genauigkeit bzw. der Richtigkeit der Spannungsquellen oder durch eine
Verkippung des Ionenstrahls zum Gitter erklärt werden.
Die Zählrate zeigt einen erneuten Einbruch bei ca. 4791V, welcher durch die Unter-
drückung von Xe11+-Ionen erklärt werden kann. Letztere können durch Umladung
von Xe12+ im Strahlkanal erzeugt werden. Diese werden erst ab einer Spannung
von q′/q · U0 reflektiert. Ereignisse bei Gegenfeldspannungen größer als 4800V re-
sultieren aus der Dunkelzählrate des Detektors oder durch Ionen mit q′ < 10. Ab
einer Spannung von ca. 9 kV wurde eine stark erhöhte Dunkelzählrate im Detektor
gemessen, welche mit zunehmender Spannung überproportional anstieg. Es wird
davon ausgegangen, dass es aufgrund der hohen Spannung zur Feldionisierung und
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Abbildung 3.14: Anzahl registrierte Ereignisse für verschiedene Potentiale
am Gegenfeldanalysator sowie die Ableitung der Messwerte.
Beschleunigung von Restgasmolekülen kam.
Der getestete Gegenfeldanalysator bietet eine hervorragende relative Energieauflö-
sung und ist technisch vergleichsweise einfach zu realisieren. Der Einsatz beschränkt
sich auf geladene Teilchen, sodass neutral rückgestreute Teilchen zusätzlich un-
terdrückt werden müssten. Eintretende Feldionisation beschränkt den Einsatz auf
Energien von unter 10 keV, weshalb dieses Konzept letztlich nicht im HIM realisiert
wurde.
3.2.5 Elektrostatischer Energieanalysator
In einem weiteren Vorexperiment wurde ein elektrostatischer Energieanalysator mit
zylindrischer Geometrie untersucht. Der kleine Raumwinkel gegenüber Konzepten
mit anderen Geometrien kann am Breitstrahl durch mehr Messladung kompensiert
werden.
Innerhalb der Arbeitsgruppe wurde ein einfacher 127° Elektrostat entwickelt, welcher
in Abbildung 3.15 dargestellt ist. Dieser wird vonWilhelm62 genauer beschrieben.
Tomková et al.139 beschreibt für diese Art von Elektrostaten die Geometrie sowie die
Fokussierungseigenschaften bei verschiedenen Energien und Eintrittswinkeln.
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Abbildung 3.15: Elektrostatischer Energieanalysator sowie schematische Tra-
jektorien für spektrometrierte Ionen.
Eintretende Ionen werden durch das elektrische Feld zwischen den Ablenkplatten
auf gebogene Bahnen gelenkt. Je nach angelegter Spannung, Ladungszustand und
Energie der Ionen werden diese durch eine Austrittsblende am Ende des Elektro-
staten selektiert und anschließend mit einem SEV detektiert. Verwendet wurde dazu
ein R5150-10 SEV der Firma Hamamatsu156.
Mit dem beschriebenen elektrostatischen Energieanalysator wurden Rückstreuspek-
tren von Helium und Neon im Energiebereich von 5 keV bis 30 keV an verschiedenen
Proben gemessen. In Abbildung 3.16 sind exemplarisch die Rückstreuspektren von
15 keV Ne+ an Gold und einer Testprobe aus Glaskohlenstoff mit partieller Oberflä-
chenbedeckung von Silizium, Nickel und Gold dargestellt (Aufbau der Probe siehe
Abschnitt 4.4). Die Spektren wurden auf eine Ladung von einem Nanocoulomb
pro Messpunkt normiert um Schwankungen des Primärstroms auszugleichen. Die
Messung wurde mit vergleichsweise hohem Ionenstrom von 50 nA bis 380 nA auf
einer Fläche von ca. 2mm2 durchgeführt. Der Einfallswinkel der Ionen zur Probe
betrug ca. 30°. Der Elektrostat stand unter einem Rückstreuwinkel von 110° und
der Raumwinkel betrug ca. 1msr. Die relative Energieauflösung des Elektrostaten
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Abbildung 3.16: Rückstreuspektren von 15 keV Ne+ auf einer Probe aus Gold
(a) sowie eines Standards aus Kohlenstoff mit partieller Oberflächenbede-
ckung von Si, Ni und Au (b). Die Zählrate wurde dabei auf eine Ladung
von einem nC pro Messpunkt normiert.
ausreichend gut ist.
Im Rückstreuspektrum ist die deutlich erhöhte Zählrate des Oberflächen-Peaks er-
kennbar, da ausschließlich geladene Teilchen analysiert werden (siehe Abschnitt 2.2.7).
Aus tieferen Lagen der Probe werden hauptsächlich neutrale Teilchen rückgestreut,
welche nur im Falle von Reionisation an der Probenoberfläche detektierbar sind.
In Abbildung 3.16 (b) sind zwei aufeinander folgende Messungen der Testprobe zur
Überprüfung der Reproduzierbarkeit dargestellt. In der ersten Messung wurde eine
Fluenz von 3 · 1017 cm−2 verwendet. Bei einer durchschnittlichen Sputterrate von
5.2 Gold-Atomen pro Neon-Ion58,59 entspricht dies einen zu erwartenden Abtrag
von ca. 264 nm. Dies übersteigt die tatsächliche Dicke der Schicht (85 nm) um ein
Vielfaches. Aufgrund von Redeposition des gesputterten Goldes verbleibt nach der
ersten Messung lediglich eine dünne Restschicht. In der anschließenden Messung an
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der gleichen Position mit einer Fluenz von 6 · 1017 cm−2 ist daher deutlich weniger
Signal durch die Rückstreuung an Gold zu erkennen. Die Schichten aus Silizium und
Nickel sind dicker und wurden auch aufgrund des kleineren Sputteryields langsamer
abgetragen (siehe Abbildung 2.11). Das Rückstreusignal dieser Elemente ist daher
weniger vom Probenschaden beeinflusst als Gold.
Aufgrund der sequentiellen Messung, des kleinen Raumwinkels, der Ladungsfraktio-
nierung rückgestreuter Teilchen und der daher notwendigen hohen Fluenz kommt
es zu einem signifikanten Probenschaden. Bei Messungen im HIM würde der beob-
achtete Effekt der Schädigung durch den fokussierten Strahl zusätzlich ansteigen.
Um dem entgegenzuwirken, müsste der Raumwinkel des Elektrostaten stark vergrö-
ßert werden. Radialsymmetrische Spektrometer bieten hier, bei gleicher geometri-
scher Energieverbreiterung der rückgestreuten Teilchen, einen maximalen Raumwin-
kel134.
Elektrostaten mit toroidaler beziehungsweise poloidaler Symmetrie wurden bereits
von Engelhardt et al.141, Bratschi et al.142, Hellings et al.143 vorgestellt. Die
Ionenoptik des HIM limitiert jedoch den verfügbaren Platz oberhalb der Probe. Es
wurde daher ein Design entworfen und simuliert, welches sich in das HIM integrieren
ließe. Dieses ist schematisch in Abbildung 3.17 dargestellt und bietet eine berechnete
Energieauflösung von 0.3% bei einem Raumwinkel von 200msr.
Abbildung 3.16 (b) kann zur Abschätzung der erzielbaren Messstatistik genutzt
werden. Zur Analyse von Mikrostrukturen soll eine maximale Ladung von 1 nC ange-
nommen werden. Bei einer Vergrößerung des Raumwinkels um einen Faktor 200 und
der Messung des Oberflächen-Peaks von Gold würden ca. 2000 rückgestreute Helium-
Ionen gemessen werden. Die Messung einzelner Rückstreuenergien mit Elektrostaten
bietet daher genügend Messstatistik. Soll ein gesamtes Rückstreuspektrum gemessen
werden, so sind bei 200 Messpunkten nur noch 5 bis 10 Ereignisse pro Energie zu
erwarten. Das Siliziumsignal würde sich dann beispielsweise nur um durchschnittlich
ein Ereignis vom Untergrund unterscheiden.
Die sequentielle Messung verschiedener Energien sowie die geringe Ladungsfraktio-
nierung rückgestreuter Teilchen führen bei der Messung von Rückstreuspektren zu
nicht akzeptablem Probenschaden. Eine Elementanalyse auf Nanometer Größenskala
ist damit für hinreichende Messstatistik nicht praktikabel. Aus diesem Grund und
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Abbildung 3.17: Schematische Darstellung eines toroidalen Elektrostaten
im Helium-Ionen-Mikroskop mit simulierten Trajektorien für geladene
Rückstreuteilchen als Schnittansicht durch die Strahlachse.
aufgrund des hohen Platzbedarfs in der Messkammer, wurde auch dieser Ansatz
nicht im HIM realisiert.
3.2.6 Sekundärelektronen-getriggerte Flugzeitspektrometrie
Die Energie rückgestreuter Teilchen mit einem Flugzeitspektrometer zu bestimmen,
bringt im Vergleich zu elektrostatischen oder magnetischen Konzepten gleich meh-
rere Vorteile. Die Flugzeitspektrometrie bzw. „Time of Flight“ (ToF) erlaubt die
Geschwindigkeit aller Teilchen unabhängig von ihrem Ladungszustand zu bestimmen.
Insbesondere der Großteil an neutralen Rückstreuteilchen kann mit dieser Technik
spektrometriert werden. Zudem werden im Flugzeitspektrometer alle Energien gleich-
zeitig gemessen. Im Vergleich zu Elektrostaten bietet die ToF-Methode damit eine
um Größenordnungen höhere Effizienz und stellt in Bezug auf Probenschädigung die
am besten geeignetste Methode dar.
Um die Geschwindigkeit und somit die Energie der Teilchen zu bestimmen, ist es
notwendig, den exakten Start- sowie Endzeitpunkt des Teilchens entlang einer de-
finierten Flugstrecke zu kennen. Der Zeitpunkt am Ende der Flugstrecke kann aus
dem Signal einer Mikrokanalplatte beim Auftreffen des Teilchens bestimmt werden.
Die Bestimmung des Startzeitpunktes gestaltet sich schwieriger, da durch dessen
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Messung weder die Energie, noch die Flugrichtung des Teilchens verändert wer-
den dürfen.
Ein naheliegender Ansatz liegt darin, die beim Auftreffen des Primärteilchens ent-
stehenden SE als Startsignal zu nutzen (siehe Abbildung 3.18). Dieser Ansatz
Abbildung 3.18: Konzept eines Flugzeitspektrometers im Ionenmikroskop.
Das Startsignal wird dabei durch Sekundärelektronen gewonnen, welche
beim Auftreffen des Primärteilchens auf die Probenoberfläche entstehen.
wird zum Beispiel von Abo et al.157 in Gallium-Feinstrahlanlagen sowie von Ko-
bayashi et al.158, Xu et al.159 für die Flugzeitspektrometrie im HIM verwendet
bzw. entwickelt. Bisherige Messungen zeigen jedoch ein unzureichendes Signal-zu-
Rauschverhältnis.
Während der Flugzeit eines Rückstreuteilchens von der Probe zur MCP darf kein
weiteres Ion auf die Probe treffen und damit ein weiteres Startsignal generieren. Die
Zeit zwischen zwei eintreffenden Primärteilchen muss daher so gewählt werden, dass
sie größer ist als die Flugzeit des Rückstreuteilchens zwischen Probe und Mikro-
kanalplatte. Ansonsten ist eine eindeutige Zuordnung der Start- und Stoppsignale
nicht mehr möglich. Diese Methode erfordert somit kleinste Ionenströme im Bereich
weniger fA wie im Folgenden gezeigt werden soll.
Um Energie- und damit Wegzeitunterschiede der SE hinreichend klein zu halten,
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müssen diese möglichst nah am Entstehungsort auf möglichst gleich langen Trajekto-
rien auf eine Energie von einigen hundert Elektronenvolt beschleunigt werden. Das
Anlegen eines Beschleunigungspotentials beeinflusst jedoch auch die Fokussierung
des Primärstrahls. Von Xu et al.159 wurde auf diese Weise eine Zeitauflösung im
Bereich von ca. 1 bis 5 ns erreicht. Bei einer gewünschten Energieauflösung definiert
dies bei diesem Konzept die absolute Flugzeit und Flugstrecke sowie den maximalen
Primärstrom.
Bei einer Unsicherheit des Startsignals von 1 ns und einer gewünschten relativen
Zeitauflösung von 1% ist beispielsweise eine Flugzeit von mindestens 100 ns nötig.
Dies sollte der Flugzeit der schnellsten Teilchen im Rückstreuspektrum entsprechen.
In diesem sind jedoch auch Teilchen mit kleinerer Rückstreuenergie und damit län-
gerer Flugzeit enthalten. Um die eindeutige Zuordnung der Start- und Stoppsignale
zu gewährleisten, sollte die Zeit zwischen zwei Primärteilchen deutlich größer sein
als die kürzeste Flugzeit. Bei einem Primärteilchen aller 1000 ns (ca. 160 fA) würden
dennoch Helium-Teilchen mit Rückstreuenergien < 300 eV dem falschen Primäri-
on zugeordnet werden. Erst für niedrigere Energien fällt die Nachweiseffizienz der
verwendeten Mikrokanalplatte signifikant ab152, weshalb der Primärstrom weiter
reduziert werden müsste. Zusätzlich wird der Rauschuntergrund erhöht, da die Pri-
märteilchen zufällig und nicht nach definierten Zeitintervallen emittiert werden. Die
Auswirkungen auf den maximal möglichen Primärstrom soll im Folgenden erläutert
werden.
Es soll zunächst die Wahrscheinlichkeit berechnet werden, dass während der Flugzeit
eines rückgestreuten Teilchens ein weiteres Teilchen auf die Probenoberfläche trifft.
Dazu wird angenommen, dass Ionen im Zeitintervall von 1 ns bis 104 ns rein zufällig
nach der Poisson-Verteilung (Gleichung 3.1) emittiert werden und diese eine kon-
stante Flugzeit von der Ionenquelle zur Probe besitzen. Weiterhin soll das erste Ion
zum Zeitpunkt t = 0 emittiert werden. Bei einem Primärstrom von 106 Ionen pro
Sekunde liegt der Erwartungswert der Poisson-Verteilung für die Emission eines






3.2 Vorbetrachtung zur Rückstreuspektrometrie
Die Wahrscheinlichkeit für die Emission des zweiten Ions (k=1) im Zeitintervall
∆t = 1ns liegt bei ca. p = Pλ(1) ≈ 0.000999. Die Wahrscheinlichkeit, dass für genau
n Zeitintervalle ∆t zunächst kein Ion, dann jedoch nach genau n+ 1 Zeitintervallen
ein Ion emittiert wird, liegt folglich bei:
Pn = (1− p)np (3.2)
Abbildung 3.19 zeigt die Wahrscheinlichkeit Pn für die Emission eines Teilchens als
Funktion der vergangen Zeit (rot) sowie die integrierte Wahrscheinlichkeit, dass kein
Ion emittiert wird (blau). Bei einem Primärstrom von 106 Teilchen pro Sekunde
106 Ereignisse pro Sekunde 
ca. 0.16 pA
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Abbildung 3.19: Wahrscheinlichkeit für zwei zufällige Ereignisse über den
zeitlichen Abstand der Ereignisse bei durchschnittlich 106 Ereignissen pro
Sekunde. Aufgetragen wurde die Wahrscheinlichkeit pro Zeitintervall von
einer Nanosekunde in rot sowie die Gesamtwahrscheinlichkeit in blau. Un-
terbrochene Linien sind im Text beschrieben.
liegt, wie in Abbildung 3.19 zu erkennen, die Wahrscheinlichkeit für zwei Ionen
in einem Zeitintervall von 1000 ns bei ca. 60%. Dieses würde die Flugzeitmessung
erneut starten und somit Rückstreuenergien größer als 300 eV falsch zuordnen und
zu einem erhöhten Rauschuntergrund führen.
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Zur Vermeidung eines erhöhten Rauschuntergrundes sollte ein zweites Primärteilchen
innerhalb des Flugzeitzyklus sehr unwahrscheinlich sein. Der Erwartungswert λ der













Um einem Erwartungswert von λ ≈ 0.0513 Teilchen pro 1000 ns zu erzielen, müss-
te der Primärstrom auf ca. 8.2 fA reduziert werden. Bei diesem Primärstrom sind
beispielsweise jedoch an einer 10 nm dicken Gold-Schicht nur ca. 15 rückgestreute Teil-
chen pro Sekunde zu erwarten160 (30 keV He+, 130° Rückstreuwinkel, Ω = 100msr).
Auch in diesem günstig gewählten Beispiel ist aufgrund der Dunkelzählrate einer
Mikrokanalplatte ein sehr schlechtes Signal-zu-Rauschverhältnis zu erwarten, was in
bisherigen Publikationen157–159 bestätigt wird.
3.2.7 Flugzeitspektrometer mit Startfolie
Die Detektion von Sekundärelektronen als Startsignal bietet einige Vorteile. Auf-
grund der Untersetzung zwischen der Anzahl an Primärionen und der in den Detektor
gestreuten Teilchen muss bei diesem Konzept der Primärstrom jedoch sehr weit re-
duziert werden. Um die entstehenden Nachteile einer langen Messzeit und eines
schlechten Signal-zu-Rauschverhältnisses zu umgehen, soll hier ein Konzept vorge-
stellt werden, welches diese Untersetzung vermeidet.
Das Startsignal soll bei diesem Konzept ausschließlich von Teilchen gewonnen werden,
welche in das Flugzeitspektrometer rückgestreut werden. Diese passieren eine Start-
folie und können dabei Sekundärelektronen emittierten. Mit Hilfe geeigneter elektri-
scher Potentiale sollen diese auf einen Sekundärelektronenvervielfacher beschleunigt
und von diesem registriert werden. Dieses Konzept wurde bereits mehrfach publiziert.
Die Ausführungen im Folgenden orientieren sich weitgehend an den Arbeiten von
Marcus H. Mendenhall und Robert A. Weller 161–164.
Die Effizienz und die Energieauflösung dieses Flugzeitspektrometers hängen maß-
geblich von den Eigenschaften der verwendeten Startfolie ab. Die zu analysierenden
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Teilchen sollten dabei weder ihre Flugrichtung, ihre Energie noch ihren Ladungszu-
stand verändern, um die Flugzeitmessung nicht zu beeinflussen und um den Stopp-
detektor nicht zu verfehlen. Die Folie sollte daher möglichst dünn sein und aus
einem Element niedriger Ordnungszahl bestehen, wofür sich Kohlenstoff besonders
gut eignet.
Zur Berechnung der Effizienz und Energieauflösung des Flugzeitspektrometers wur-
den Monte-Carlo-Simulationen mit verschiedenen Dicken der Kohlenstofffolie sowie
für verschiedene Energien von Helium durchgeführt. Die Wechselwirkung der Pro-
jektile in der Kohlenstofffolie wurde mit Hilfe der Software TRIM simuliert. Die
berechnete Gesamteffizienz des verwendeten Flugzeitspektrometers lag dabei im
Bereich von 10% bis 30% und deckt sich qualitativ mit den Berechnungen von
Weller et al.164. Im HIM sollte dieser Ansatz daher ausreichend Effizienz und mit
ca. 10msr ausreichend Raumwinkel bieten. Das Flugzeitspektrometer unterschreitet
für eine Kohlenstofffolie < 5nm dabei weiterhin theoretisch eine avisierte Energie-
auflösung von 1 keV.
In diese Arbeit wurde ein Flugzeitspektrometer mit Startfolie aus diamandähnli-
chem Kohlenstoff („Diamond Like Carbon“ DLC) auf Kupfergitter aufgebaut und
in Betrieb genommen. Der Messaufbau ist schematisch in Abbildung 3.20 dargestellt.
DLC enthält dabei einen erhöhten Anteil sp2-Bindungen gegenüber der im Graphit
üblichen sp3-Bindung, was zu einer höheren mechanischen Stabilität führt165–169. Die
vonMendenhall und Weller162 verwendeten DLC-Membranen sind mit Dicken
von ca. 3 nm angegeben, wobei im Rahmen dieser Arbeit eine Membran mit 11 nm
Stärke zur Verfügung stand.
In Vorexperimenten wurde die Rückstreuung von 30 keV He2+ an verschiedenen
Proben untersucht. Die Messung von registrierten Ereignissen im Start- und Stopp-
detektor in Koinzidenz ergab jedoch keine Ergebnisse, die sich vom Untergrund durch
zufällige Koinzidenzen unabhängiger Ereignisse unterschieden.
Eine mögliche Ursache für die hohe Rate zufälliger Koinzidenzen könnte bei ei-
ner unerwartet kleinen Effizienz des Flugzeitspektrometers liegen. Daher würde die
Zählrate echter Koinzidenzen sehr viel kleiner sein als erwartet. Weiterhin könnten
zu viele Elektronen im Startdetektor registriert wurden sein, welche nicht in der
Startfolie sondern auf der Probenoberfläche oder in Teilen des Strahlkanals erzeugt
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Abbildung 3.20: Schema des in dieser Arbeit realisierten Flugzeitspektrome-
ters mit Startfolie. Das Startsignal wird dabei durch Sekundärelektronen
gewonnen, welche aus einer Kohlenstofffolie beim Durchgang der gestreuten
Teilchen emittiert werden.
wurden. Eine unzureichende Effizienz des Startdetektors durch eine ungenügend
starke Absaugung der Sekundärelektronen von der Startfolie könnte eine weitere
Ursache darstellen.
Das Konzept des Flugzeitspektrometers mit Startfolie wurde hingegen in weiteren
Vorexperimenten mit Chlor und Helium im Energiebereich von einigen MeV kineti-
scher Energie erfolgreich getestet. Ob das Konzept des Flugzeitspektrometers mit
Startfolie sich abschließend für die Rückstreuspektrometrie im HIM eignet, konnte






Das folgende Kapitel beschreibt die Flugzeitspektrometrie durch Pulsen des Primär-
strahles und somit die Technik, welche im Rahmen dieser Arbeit in das Helium-Io-
nen-Mikroskop implementiert wurde. Nach einer Beschreibung des Messaufbaus wird
das Flugzeitspektrometer ausführlich charakterisiert. Zur Auswertung der Messdaten
werden verschiedene Simulationsprogramme verglichen und es wird ein Funktionstest
der Rückstreuspektrometrie gezeigt.
4.1 Messaufbau
4.1.1 Pulsung des Primärstrahls
Flugzeitspektrometer mit gepulstem Primärstrahl kommen seit einigen Jahrzehnten
in Massenspektrometern und Rückstreuexperimenten zum Einsatz. Der Ansatz wird
auch in Kombination mit fokussierten Ionenstrahlen in Anlagen mit Flüssigmetall-
Ionenquelle157,170 genutzt und steht kommerziell als „Time of Flight“ (ToF)-Sekun-
därionen-Massenspektrometrie (SIMS) Anlage171 zur Verfügung. Zum Zeitpunkt
der Anfertigung dieser Arbeit existieren keine bekannten Arbeiten zum Pulsen des
Primärstrahls in einem Helium-Ionen-Mikroskop (HIM).
Zum Pulsen des Ionenstrahls wird dieser mittels elektrischer Potentiale zwischen
zwei Ablenkplatten von dem vorher ausgerichteten axialen Pfad durch die Ionensäule
abgelenkt. Die Ionen werden auf diese Weise in einen Faraday-Becher gelenkt und
gelangen so nicht bis zur Probe. Durch kurzzeitiges Herabsetzen der Ablenkspannung
kann der Ionenstrahl die Ablenkplatten passieren. Das erneute Anlegen der Span-
nung verhindert das Passieren weiterer Primärteilchen während der Flugzeitmessung
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von rückgestreuten oder gesputterten Teilchen. Die Ablenkspannungen liegen im
Bereich von einigen zehn bis einigen hundert Volt und somit sind Schaltzeiten im
Bereich einiger Nanosekunden realisierbar.
Die Ablenkung des Ionenstrahls kann prinzipiell entlang des gesamten Strahlengangs
erfolgen, jedoch sind konstruktiv Punkte im Strahlengang besser geeignet, an denen
der Ionenstrahl eine kleine laterale Ausdehnung besitzt (siehe Abbildung 3.1, Sei-
te 42).
Für die Platzierung der Ablenkplatten eignen sich zwei Positionen: in Höhe der
Blende, nahe des ersten Fokuspunktes oder kurz oberhalb der Probenoberfläche.
Die Beugung sowie sphärische und chromatische Aberrationen bestimmen den Öff-
nungswinkel des Ionenstrahls und damit den Arbeitsabstand zwischen Ionenoptik
und der Probenoberfläche114. Im hier verwendeten HIM wurde die Ionenoptik auf
einen Arbeitsabstand von ca. 8mm zwischen Probenoberfläche und Strahlaustritt
optimiert und bietet daher geometrisch nur wenig Raum für zusätzliche Einbauten.
Die Platzierung der Ablenkplatten sowie einer Blende oberhalb der Probe könnte
zudem den möglichen Abbildungsbereich weiter einschränken.
Zum Pulsen des Primärstrahls wurden die Ablenkeinheit sowie der darunter liegende
Faraday-Becher am ersten Fokuspunkt innerhalb der Ionenoptik verwendet. Im
Normalbetrieb erfüllen diese zwei Aufgaben: die Messung des Primärstroms sowie das
Blockieren des Primärstrahls nach Fertigstellung eines Scans. Für diese Aufgabe sind
die Ablenkplatten über Vakuumdurchführungen mit einer Versorgungseinheit an der
Außenseite des HIM verbunden. Die Anforderungen bezüglich der Schaltzeit lagen
bisher im Bereich der Verweildauer pro Bildpunkt. Gemessen wurde eine Schaltzeit
von 60 ns zum Freigeben und 250 ns zum erneuten Ablenken des Ionenstrahls. Zur
Rückstreuspektrometrie werden jedoch deutlich kürzere Pulse benötigt. Daher wurde
an dieser Stelle eine neue elektrische Schaltung montiert, welche deutlich kürzere
Schaltzeiten ermöglicht.
Die Entwicklung und Fertigung dieser Schaltung wurde durch die Firma GBS Elek-
tronik durchgeführt, welche langjährige Erfahrung in der Konstruktion von Puls-
generatoren mit hohen Schaltgeschwindigkeiten besitzt. Abbildung 4.1 zeigt den
entwickelten Pulsgenerator. Das elektrische Schaltbild ist im Anhang zu finden
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Abbildung 4.1: Verwendeter Pulsgenerator zum kurzzeitigen Absenken der
Spannung an den Ablenkplatten.
(Abbildung A.1, S. 149). Der Pulsgenerator wird mit einem 5V-Puls getriggert und
erzeugt Spannungspulse mit einer einstellbaren Pulsbreite von 10 ns bis 250 ns. Die
Ablenkelektronik wurde direkt auf die existierende Versorgungseinheit montiert. Ein
Relais ermöglicht ein schnelles Umschalten zwischen Normalbetrieb und gepulster
Flugzeitspektrometrie. Die Anpassung an die Impedanz der Ablenkeinheit wurde über
zwei Halbbrückenschaltungen realisiert. Dabei wurde einmalig der Ausgangswider-
stand angepasst, bis der Spannungsverlauf an den Ablenkplatten den aperiodischen
Grenzfall erreichte.
Die Charakterisierung des gepulsten Ionenstrahls im HIM erfolgte in einem Vorex-
periment mit einem Channeltron vom Typ 34126 der Firma Photonis172, montiert
unter die Ionensäule an einer typischen Probenposition. Mit diesem wurden die
Primärteilchen registriert, welche die Ionenoptik verlassen und die zeitliche Relation
zum Spannungspuls der Ablenkplatten gemessen.
In Abbildung 4.2 sind der Spannungsverlauf an den Ablenkplatten (a) sowie das
zugehörige Zeitprofil des gepulsten Ionenstrahls (30 keV He+) (b) dargestellt. Die
Anstiegs- und Abfallszeit des Spannungspulses an den Ablenkplatten beträgt ca. 9 ns.
Die Zeit in der der Spannungspuls auf Massepotential verbleibt, wurde hier auf 8 ns
eingestellt. Zu erkennen ist ein Über- bzw. Unterschwingen des Spannungsverlaufs mit
einer Dauer von ca. 4 ns. Dessen Ursache liegt vermutlich in der endlichen Impedanz
81



























0 40 80 120 160 200 240
Abbildung 4.2: Spannungspuls an den Ablenkplatten (blaue und grüne Dreie-
cke (a)) und das Zeitprofil eines gepulsten 30 keV He Primärstrahls (schwarze
Quadrate (b)). Das zeitliche Strahlprofil lässt sich durch eine doppelte Feh-
lerfunktion beschreiben (rote Linie).
von Ablenkplatten und Spannungsleitungen oder ist ein Messartefakt.
Das Zeitprofil in Abbildung 4.2 (b) wurde über 1.8 · 107 Pulse integriert. Es lässt
sich als doppelte Fehlerfunktion beschreiben und hat eine Anstiegs- und Abfallszeit
von 1.7 ns sowie eine Halbwertsbreite von 17 ns. Die Primärteilchen im gepulsten
Ionenstrahl erreichen das Channeltron bzw. die Probenoberfläche ca. 120 ns nach
Herabsetzen der Ablenkspannung. Dieser Versatz ergibt sich aus der Flugzeit der
Ionen zwischen Ablenkplatten und Probe und ist abhängig von der Primärenergie,
der Art der Ionen sowie der Höhe der Probenanordnung.
Die kürzeste Pulszeit wird limitiert durch die endliche Länge der verbauten Ablenk-
platten und die endliche Flugzeit der Ionen durch diese. Die Länge der Ablenkplatten
wurde vom Hersteller auf 20mm spezifiziert, jedoch war eine Modifikation im Rah-
men dieser Arbeit nicht möglich.
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Pro Puls können, abhängig von der Dauer des Pulses und des Ionenstroms vor der
Ablenkeinheit, im Mittel bis zu 350 Ionen enthalten sein∗. Für kleine Ionenströme
und kurze Pulszeiten kann dieser Wert jedoch auf bis ca. ein Ion pro 160 Pulse ab-
fallen†. Bei typischen Wiederholraten für die Flugzeitspektrometrie von ca. 200 kHz
entspricht dies einem effektiven Primärstrom von 0.2 fA (1250 Ionen pro Sekunde) bis
ca. 10 pA (7 · 107 Ionen pro Sekunde). Bei einem Eingangsstrom von 8 pA und einem
Zeitfenster von 20 ns enthält jeder Puls durchschnittlich ein Ion und der effektive
Strom des gepulsten Ionenstrahls beträgt ca. 32 fA.
Auch bei abgelenktem Ionenstrahl wurde eine erhöhte Zählrate im Channeltron
festgestellt. Ohne Helium- oder Neon-Gas im Quellenbereich oder bei mechanischer
Abtrennung der Primärsäule durch einen Vakuumschieber wurde die Zählrate des
Detektors auf ca. vier Ereignisse pro Sekunde bestimmt. Dies entspricht in den
gezeigten Messungen in Abbildung 4.2 (b) ca. 0.14 Ereignissen pro Kanal. Die
gemessene Dunkelzählrate mit Gaseinlass und ohne mechanische Abtrennung lag in
den Messungen jedoch bei ca. 1485 Ereignissen pro Kanal (6.3 · 10−6mbar Helium
im Quellenbereich, 20µm Blende). Ursache hierfür stellt in der Quelle neutralisiertes
Helium dar, welches ohne Ablenkung durch elektrische oder magnetische Felder
ungehindert durch die Ionensäule gelangte. Im Primärpuls bzw. bei ungepulstem
Primärstrahl sind nach dieser Messung ca. 0.29% He0 enthalten.
Durch das Pulsen des Primärstrahls können Helium-Ionen die Ablenkeinheit nur in
einem begrenzten Zeitfenster passieren, wodurch sich der Anteil neutraler Teilchen
relativ erhöht. Auf die Probenoberfläche gelangten so in dieser Messung im Mittel
ca. 52% als Ionen in zeitlich definierten Pulsen und ca. 48% als neutrale Helium-
Teilchen ohne Korrelation zum Primärpuls.
Der Anteil neutraler Teilchen zeigt eine signifikante Abhängigkeit vom Gasdruck im
Quellenbereich, der verwendeten Extraktionsspannung, der Größe der Blende sowie
der Ausrichtung des Ionenstrahls in der Säule. Dieser Effekt wurde auch bei der
Verwendung von Neon als Primärteilchen beobachtet.
†Eingangsstrom 225 pA, 250 ns Pulsbreite
†Eingangsstrom 0.1 pA, 10 ns Pulsbreite
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4.1.2 Aufbau der verwendeten Messelektronik
In diesem Abschnitt soll der physikalische Aufbau des Flugzeitspektrometers be-
schrieben werden. Dieser ist in Abbildung 4.3 schematisch dargestellt. Ein Arbiträr-
Abbildung 4.3: Schematischer Aufbau der verwendeten Messelektronik des
Flugzeitspektrometers im Helium-Ionen-Mikroskop.
generator erzeugt mit einstellbarer, konstanter Frequenz 5V-Pulse, welche sowohl die
Zeitmessung in einem Zeit-zu-Analog-Konverter („Time-to-analog-converter“ TAC)
starten, als auch die Freigabe des Ionenstrahls in der Ablenkeinheit auslösen. Die
Flugzeit der Ionen zwischen Ablenkeinheit und Probenoberfläche sollte möglichst
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konstant sein. Die Stabilität der Primärenergie liegt laut Hersteller im Bereich von
0.5 eV173. Die Ionen bewegen sich daher mit annähernd gleicher Geschwindigkeit
durch die Ionensäule bis zur Probenoberfläche. Da die laterale Ausdehnung des Pri-
märstrahls in der Ionensäule im Bereich von Mikrometern liegt, sind Wegunterschiede
zu vernachlässigen.
Die Primärionen treffen mit einem konstanten Versatz nach Start der Flugzeitmes-
sung auf die Probenoberfläche und können in Richtung des Stoppdetektors gestreut
werden. Sie benötigen abhängig von ihrer Energie unterschiedlich viel Zeit bis zum
Erreichen des Stoppdetektors. Das Signal im Detektor wird mit einem FastComtec
TA2000B-2 Vorverstärker um einen Faktor 40 verstärkt und in einem FastComtec
„Constant-Fraction-Discriminator“ (CFD) Model 2128 bei Erreichen einer einstell-
baren Schwellspannung in einen 5V-Puls gewandelt. Der Zeitunterschied zwischen
dem 5V-Puls des Arbiträrgenerators und dem des CFD wird anschließend in ei-
nem Canberra TAC vom Typ 2145 ausgewertet, welcher einen Spannungspuls mit
einer zur Flugzeit proportionalen Amplitude ausgibt. Dieser wird in einem FastCom-
tec TADC 7072T Analog-zu-Digital-Konverter (ADC) in 8192 Kanäle digitalisiert.
Anschließend wird das Signal von einer mikrocontroller-basierten Rastereinheit ausge-
lesen, der die Zeitinformation mit der aktuellen Position des Primärstrahls verknüpft
und in Paketen an den Messrechner sendet. Die Rastereinheit und die Verknüpfung
der Flugzeitinformationen mit der Position des Ionenstrahls werden im nächsten
Abschnitt genauer beschrieben.
Das vorgestellte Konzept lässt sich mit beliebig langen Flugstrecken konfigurieren.
Die hier gezeigten Messungen wurden zum Großteil mit einer Flugstrecke von 358mm
zwischen Probenoberfläche und Stoppdetektor durchgeführt. Diese Flugstrecke stellt
einen Kompromiss zwischen guter relativer Zeitauflösung und einem großen Raum-
winkel dar.
Als Detektor wurde eine kreisförmige Mikrokanalplatte vom Typ F1217-01 von
Hamamatsu Photonics mit einem Durchmesser von 42mm verwendet, was einen
Raumwinkel von ca. 10.8msr ergibt. Der Anteil der freien Fläche der Kanäle in der
Mikrokanalplatte (MCP) beträgt ca. 60%153. Um Experimente mit besserer relati-
ver Zeitauflösung durchführen zu können, wurde eine baugleiche Mikrokanalplatte
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mit einem Flugrohr in einem Abstand von ca. 1026mm zur Probenoberfläche ange-
bracht (1.3msr). Die Experimente mit langer Flugstrecke werden in Abschnitt 4.3.1
vorgestellt.
Kommerziell erhältliche MCPs sind bis zu einen Durchmesser von 105mm erhält-
lich153, was die Zeitauflösung bei gleich bleibenden Raumwinkel um einen Faktor 2.5
verbessern oder den bisherigen Raumwinkel um einen Faktor 3 erhöhen würde.
4.1.3 Ortsaufgelöste Spektrometrie
Die ortsaufgelöste Elementanalytik im HIM setzt voraus, dass die spektrometrierten
Rückstreuereignisse der Position des fokussierten Ionenstrahls zugeordnet werden
können. Im Normalbetrieb wird der Primärstrahl im HIM über die Probenoberfläche
gerastert und die Intensität des analogen Sekundärelektronen (SE)-Signals über die
Aufenthaltszeit jedes Bildpunktes integriert. Das Signal wird in 256 Abstufungen
digitalisiert und ein dem Bildpunkt entsprechender Graustufenwert zugeordnet. Eine
Korrelation des Rückstreuspektrums mit der Position des Ionenstrahls ist mit Hilfe
der vorhandenen Eingänge nur schwer möglich.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher der Ansatz gewählt, die Strahlposition über
eine externe Rastereinheit zu steuern. Das Mikroskop besitzt dazu zwei analoge
Eingänge für die X- und Y-Position des Strahls, wobei eine maximale Auslenkung
mit einer Spannungsamplitude von ±10V erreicht wird. Die Spannungen an den
Einzellinsen sowie die Amplitude der Ablenkspannung zur Auslenkung des Ionen-
strahls werden weiterhin durch die Steuereinheit des Mikroskops bestimmt, sodass
die Rastergröße und der Strahlfokus erhalten bleiben.
Als externe Steuereinheit wurde innerhalb der Arbeitsgruppe eine Platine entwickelt,
die das entsprechende Rastersignal generiert und über Digital-Analog-Konverter
ausgibt (siehe Abbildung 4.4). Gleichzeitig kommuniziert der verwendete Mikrocon-
troller über ein digitales Datentransfer-Protokoll mit dem verwendeten ADC und
speichert jedes Einzelereignis zusammen mit der aktuellen Strahlposition in seinem
internen Speicher. Nach typischerweise ca. 150 Einzelereignissen sendet der Mikro-
controller die Daten paketweise an den Messrechner, der diese grafisch darstellt sowie
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Abbildung 4.4: Rastereinheit zur lateral aufgelösten Rückstreuspektrometrie.
Der Mikrocontroller erzeugt digital die Position des Ionenstrahls, welche über
vier Digital-Analog-Konverter als analoges Steuersignal an das HIM überge-
ben wird. Die spektrometrischen Informationen werden ausgelesen, mit der
aktuellen Position verknüpft und paketweise zum Messrechner gesendet.
in Form einer Liste von Einzelereignissen abspeichert. Zudem speichert das Messpro-
gramm die zugehörigen Metadaten, wie Rastergröße, Zeit pro Pixel, Pulsbreite und
Wiederholrate sowie den Primärstrom, um eine spätere Auswertung der Daten zu
vereinfachen.
4.2 Auswertung und Simulation
4.2.1 Kalibrierung der Zeitmessung und Bestimmung des
Startzeitpunktes
Der statistische und der systematische Fehler der Zeitmessung wurden im Vorfeld mit
Hilfe eines Arbiträrgenerators überprüft. Dazu wurden ein Startsignal mit einer Wie-
derholrate von 100 kHz sowie ein Stoppsignal mit einer Wiederholrate von 101 kHz
generiert. Die Wiederholrate des Arbiträrgenerators wurde mit einem LeCroy Wave-
pro 954 Oszilloskop mit einer Genauigkeit von 10−5 überprüft174.
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Die Zeitmessung wird durch das Startsignal alle 10 µs gestartet und das Stoppsignal
beendet die Messung alle 9.90099µs. Es ergibt sich damit eine Schwebung zwischen
Start- und Stoppsignal mit einem Vielfachen der Differenz von 99.0099 ns, bis diese
nach 101 Zyklen wieder aufeinanderfallen. In Abbildung 4.5 ist die mit dem TDC
gemessene Zeitdifferenz über der tatsächlichen Zeitdifferenz aufgetragen. Die Phase
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Abbildung 4.5: Kalibrierung des Zeit-zu-Digital-Konverters mit Hilfe eines
elektronischen Arbiträrgenerators.
Die Messdaten wurden durch eine Gerade gefittet. Für eine Zeitmessung ohne syste-
matischen Fehler müsste der Anstieg der Geraden genau Eins entsprechen. Jedoch
registriert der TDC eine um ca. 2.9% höhere Zeitdifferenz. Diese Diskrepanz wird
im Folgenden bei der Interpretation der Messdaten berücksichtigt. Das Residuum
der Messdaten gegenüber der Geraden und damit die Linearität der Zeitmessung
betrug über den ganzen Messbereich weniger als eine Nanosekunde.
88
4.2 Auswertung und Simulation
Die im Flugzeitspektrometer gemessene Zeit zwischen Start- und Stoppsignal setzt
sich aus der Flugzeit des Teilchens zwischen Ablenkeinheit und Probe, der Flug-
zeit zwischen Probe und Mikrokanalplatte, Verzögerungen durch elektronische Bau-
elemente sowie der Leitungsgeschwindigkeit in Mess- und Steuerleitungen zusam-
men. Die Flugzeit von den Ablenkplatten bis zur Probenoberfläche hängt dabei
von der Masse der Ionen, deren Energie sowie der Position der zu untersuchenden
Probe ab und kann, bei genauer Kenntnis dieser Größen, theoretisch berechnet
werden.
Da die elektronische Verzögerung sowie die Kabellängen nur unzureichend genau
quantifiziert werden können, wird der Startzeitpunkt experimentell mit Hilfe in der
Probe induzierter Photonen51–54 bestimmt. Die Ionisationsenergie der Helium-Ionen
von 24.6 eV kann durch strahlende Rekombination bei der Neutralisation an der
Probenoberfläche auch in Form von Photonen abgegeben werden26. Die Energie der
Photonen entspricht Wellenlängen, welche bis in den Bereich des extrem ultraviolet-
ten Lichts reichen. Photonen dieser Energie können in der Mikrokanalplatte registriert
werden. Die Lebenszeit dieser angeregten Zustände ist nachHagstrum93,Anders-
son und Morgner175 nicht größer als 10 ns, kann jedoch auch deutlich kleinere
Werte annehmen. Die Photonen benötigen anschließend weniger als 2 ns, um zum
Detektor zu gelangen. Obwohl die Anzahl der Photonen nicht ausreicht, für jedes Ion
selbst ein Startsignal zu erzeugen, reicht deren Intensität aus, um bereits nach kurzer
Messzeit (Minuten) ausreichend Signale zur Kalibrierung des Startzeitpunktes zu
erhalten.
4.2.2 Konvertierung zwischen Zeit- und Energieraum
In Abbildung 4.6 ist das Flugzeitspektrum von 30 keV He+ gestreut an 2 nm HfO2
auf Silizium dargestellt. Das oben beschriebene Signal durch Photonen ist deutlich
bei Kanal 128 zu erkennen und wurde auf eine Flugzeit von 2 ns definiert. Zur
Vermeidung von Strahlenschäden wurde der Ionenstrahl in dieser Messung über eine
Probenoberfläche von ca. 200µm2 gerastert. Es wurde eine Messladung von 1.8 nC
verwendet und die Zählrate im Spektrum auf 1 nC normiert.
Obwohl die Mikrokanalplatte um −500V gegenüber der Probenoberfläche vorge-
spannt wurde, sind im Spektrum Elektronen nach ca. 60 ns Flugzeit zu erkennen.
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Abbildung 4.6: Flugzeitspektrum von 30 keV He+ gestreut an 2 nm HfO2 auf
Silizium gemessen mit 17.3 ns Zeitauflösung. Die Flugzeit wurde mit Hilfe
von in der Probe induzierten Photonen kalibriert. Die Zählrate ist auf 1 nC
Ladung normiert (Messladung ≈ 1.8 nC).
Die Energie dieser Elektronen lag offenbar oberhalb von 500 eV und der typischer-
weise zu erwartenden Energie im Bereich von einigen Elektronenvolt39,90. Für die
Beurteilung der Flugzeit der Elektronen ist zu beachten, dass es sich im Gegenfeld
der Mikrokanalplatte um eine abgebremste Bewegung handelt.
Die Signale bei einer Flugzeit von ca. 320 ns sind Helium zuzuordnen, das an Hafnium
gestreut wurde. Flugzeiten oberhalb 400 ns stammen von Helium gestreut an Silizium
bzw. an Sauerstoff in der HfO2-Schicht. Die Zeitauflösung des Spektrometers ent-
spricht in etwa der Breite des Hafnium-Peaks, da der Energieverlust des Ionenstrahls
in der HfO2-Schicht hinreichend klein ist. Die Halbwertsbreite von ∆t =17.3 ns ent-
spricht für 320 ns Flugzeit einer relativen Zeitauflösung von ∆t/t ≈ 5.4%. Dieser Wert
stimmt in guter Näherung mit dem Verhältnis der Länge der Ablenkplatten zur Flug-
strecke zwischen Probenoberfläche und Detektor (5.8%) überein.
Bei bekanntem Rückstreuwinkel lässt sich aus der Energie der rückgestreuten Teil-
chen auf die Masse des Streupartners schließen (siehe Abschnitt 2.2.1). Die gemes-
senen Flugzeiten können so bei bekannter Flugstrecke und Masse der Teilchen in
Rückstreuenergien konvertiert werden. Die Rückstreuspektren werden anschließend
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im Energieraum simuliert. Zum Vergleich von Simulation und Experiment ist es auch
möglich, dass simulierte Spektrum aus dem Energieraum in ein Flugzeitspektrum
zu konvertieren. Die Umrechnung zwischen Flugzeit und Energie erfolgt klassisch
über t = s
√
m
2E . Es wird schnell ersichtlich, dass die Breiten eines Energie- bzw.
Zeitinvertalls zueinander nicht äquidistant konvertieren.
Abbildung 4.7 zeigt Flugzeitspektren von Neon an verschiedenen Elementen. Ein-
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Abbildung 4.7: Flugzeitspektren von 25 keV Neon gestreut an Gold, Niob,
Aluminium und Kohlenstoff sowie die korrespondierende Rückstreuenergie
für 20Ne in Energieschritten von einem Kiloelektronenvolt.
Flugzeiten und Rückstreuenergien lassen sich für einzelne Messwerte einfach inein-
ander umrechnen. Die Konvertierung von Histogrammen führt jedoch bei geringer
Messstatistik zwangsläufig zu unerwünschten Artefakten. Zur Konvertierung sollte
die Anzahl der Kanäle im Ursprungshistogramm viel größer sein als die Anzahl der
Kanäle im Zielhistogramm. Die Flugzeit wurde daher mit möglichst hoher Auflösung
erfasst. Im Flugzeitspektrum in Abbildung 4.6 entspricht eine Kanalbreite von 100 eV
im Energieraum einer Breite von ca. 500 ps Flugzeit (30 keV Helium, 358mm Flug-
strecke sowie 2 µs Messbereich). Die Flugzeiten werden auf 8192 Kanäle digitalisiert,
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sodass die Breite eines Kanals ca. 244 ps beträgt. Es ergeben sich somit geringe Arte-
fakte für hohe Rückstreuenergien. Zur Vermeidung dieser wird bei der Umrechnung
der Messdaten in den Energieraum der gemessenen Flugzeit ein zufällig generierter
Offset hinzugefügt. Dieser wird auf der Breite eines Kanals im Flugzeitspektrum
gewürfelt und soll so der Quantisierung durch die Digitalisierung entgegenwirken. Bei
einer großen Zahl an Einzelereignissen pro Kanal sollen sich auf diese Weise die Er-
eignisse im Zielraum auf der Breite des Kanals gleichmäßig verteilen.
Vor der Konvertierung in den Energieraum wurde weiterhin die Dunkelzählrate be-
rücksichtigt, da diese ansonsten zur Überschätzung der Zählrate führt. Durch die
nicht äquidistante Konvertierung zwischen Zeit- und Energieraum enthält ein Energi-
eintervall bei langen Flugzeiten mehr Dunkelzählereignisse als bei kurzen Flugzeiten.
Aus diesem Grund kommt es ohne Korrektur der Dunkelzählrate zur Überschätzung
der Ausbeute für kleine Rückstreuenergien. Für die Kompensation wurde im Bereich
von 100 ns bis 200 ns die durchschnittliche Anzahl an Ereignissen pro Zeitintervall
bestimmt. Zu diesen Flugzeiten sind keine Sekundärteilchen zu erwarten. Die durch-
schnittliche Dunkelzählrate wurde dann vor der Konvertierung in den Energieraum
subtrahiert.
Die Simulation der Rückstreuenergien und damit der Flugzeiten ist beliebig genau
möglich. Eine direkte Simulation der Flugzeitspektren ist daher der Umrechnung der
Messdaten in Rückstreuenergien vorzuziehen. Auf diese Weise können die beschriebe-
nen Artefakte sowie die Überschätzung kleiner Rückstreuenergien vermieden werden.
Im nächsten Abschnitt werden verschiedene Programme zur Simulation vorgestellt,
von denen jedoch keines eine direkte Simulation von Flugzeitspektren unterstützt.
4.2.3 Simulation von Rückstreuspektren
Zur Auswertung der Rückstreuspektren wird die Streuung simuliert und das zu erwar-
tende Rückstreuspektrum berechnet. Die Abweichung zwischen Messung und Simula-
tion wird durch Variation der Simulationsparameter möglichst minimiert. Auf diese
Weise wird indirekt die Zusammensetzung der Probe bestimmt.
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Im Bereich von einigen hundert bis einigen tausend keV Primärenergie haben sich
dafür die Simulationsprogramme RUMP176, WINDF177 und SimNRA178 etabliert.
Diese Programme berechnen zunächst den Energieverlust und die energetische Ver-
schmierung der Ionen in der Probe sowie den Querschnitt der Streuung. Unter Be-
rücksichtigung der experimentellen Bedingungen wie Raumwinkel, Energieauflösung
und Messladung wird dann das Rückstreuspektrum analytisch errechnet. Diese Pro-
gramme sind auf die Simulation von maximal zwei Streuereignissen pro Ion limitiert.
Mehrfachstreuungen gehen lediglich als analytische Korrektur zur Berechnung des
Rückstreuspektrums ein und werden damit nur unzureichend berücksichtigt (siehe
Abschnitt 2.2.3).
Monte-Carlo-Simulationen hingegen reproduzieren auch Mehrfachstreuungen und
werden daher zur Simulation von Rückstreuspektren im Bereich unter 100 keV ver-
wendet. Die bekanntesten Programme sind dabei TRIM58,59, CORTEO179, TRBS160,
TRIDYN180, MCERD181 sowie deren Derivate. Diese basieren auf der sogenann-
ten „Binary-Collision-Approximation“. In dieser Näherung werden Kollisionen mit
Atomrümpfen als voneinander unabhängige Ereignisse betrachtet und der Energie-
verlust zwischen zwei Stößen wird lediglich durch die Wechselwirkung mit Elektronen
berechnet bzw. soll über eine Korrektur der Energieverlustes der Einfluss von Klein-
winkelstreuung berücksichtigt werden. Die freie Weglänge zwischen Stößen wird dabei
von den verwendeten Programmen unterschiedlich gewählt.
Abbildung 4.8 zeigt zum Vergleich experimentelle Daten sowie Simulationen mit
TRBS, TRIM, SimNRA und Corteo für die Streuung von 30 keV He+ an einer 2 nm
HfO2-Schicht auf Silizium. Beim Vergleich von experimentellen Daten und Simu-
lation ist zu beachten, dass die Zeit- bzw. Energieauflösung des Detektors in der
Simulation nicht berücksichtigt wurde.
Die simulierten Spektren zeigen in Form und Ausbeute teils deutliche Unterschiede.
Zur Verringerung der Rechenzeit verwenden die Programme Näherungen, die zu
diesen Abweichungen führen. SimNRA (ohne die „Dual Scattering“-Option) sowie
Corteo unterschätzen den Bereich von 20 keV bis 27 keV. Dieser Energiebereich ist vor
allem durch Doppel- und Mehrfach-Streuereignisse bestimmt, welche in TRIM und
TRBS hinreichend berücksichtigt werden. Streuereignisse in der Hafniumoxid-Schicht
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Abbildung 4.8: Experimentell gemessene (a) und simulierte Rückstreuspek-
tren (b-h) von 30 keV He+ an einer 2 nm HfO2-Schicht auf Silizium. Aufge-
tragen wurden die Anzahl der Rückstreuereignisse über der Rückstreuenergie
pro nC Primärladung (200 eV Kanalbreite, 6.5msr effektiver Raumwinkel).
werden durch TRBS und TRIM im „Monolayer“ Modus am besten reproduziert.
TRIM im „Kinchin Pease“-Modus zeigt Artefakte für Rückstreuenergien zwischen 25
und 27 keV. Das Spektrum im Bereich unter 19 keV, dass durch Streuung am Silizium
dominiert ist und stark durch Mehrfachstreuung beeinflusst wird, zeigt deutliche
Abweichungen für SimNRA. Corteo (im „Full RBS“-Modus) berechnet ähnliche
Formen der Spektren wie TRBS und TRIM, überschätzt die Ausbeute jedoch um
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einige Größenordnungen. Der Vergleich zeigt, dass experimentelle Spektren für das
vorliegende Probensystem am besten durch Monte-Carlo-Simulationen mit TRIM
und TRBS reproduziert werden.
Zur Anpassung der Simulation bei unbekannter chemischer Zusammensetzung sollte
die Rechenzeit pro Simulation akzeptabel sein, um die gemessenen Daten schnell
auswerten zu können. Die Rechenzeit analytischer Programme wie SimNRA liegt mit
einem Arbeitsplatzcomputer bei unter einer Sekunde. Die Monte-Carlo-Simulationen
sind deutlich rechenintensiver. Corteo und TRBS wurden für die Berechnung von
Rückstreuspektren optimiert und benötigten daher für die Simulation nur einige
Minuten. Die Simulationen mit TRIM benötigte im „Kinchin Pease“-Modus über
30 h und im „Monolayer“-Modus mehr als eine Woche. TRIM eignet sich daher nicht
zur schnellen Anpassung der Simulation an Messwerte.
Im Folgenden wird daher ausschließlich TRBS zur Simulation verwendet, da es die
gemessenen Rückstreuspektren mit akzeptabler Rechenzeit gut reproduziert. Abbil-
dung 4.9 zeigt zur besseren Vergleichbarkeit experimentelle und mit TRBS simulierte
Rückstreuspektren in einem gemeinsamen Diagramm. Untersucht wurde die Streuung
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Abbildung 4.9: Experimentelle und mit TRBS simulierte Rückstreuspektren
von 30 keV He+ an einer 5 nm und einer 2 nm Schicht HfO2 auf Silizium-
Substrat normiert auf 1 nC Messladung.
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(normiert auf 1 nC Messladung und 100 eV Kanalbreite). Die experimentellen Mess-
ladungen konnten nicht genau bestimmt werden, da der effektive Strom im gepulsten
Modus an der unteren Grenze des Messbereichs lag. Die Ladung wurde angepasst,
bis das Rückstreuspektrum im Bereich von 5 keV bis 17 keV mit der Ausbeute in der
Simulation übereinstimmte.
Die Messwerte zeigen gegenüber den Simulationen erhöhte Zählrate im Bereich
von 19 keV bis 23 keV. Die Ursache dafür konnte nicht eindeutig geklärt werden.
Flugzeitspektren in Galium-Ionenfeinstrahlanlagen zeigen jedoch einen ähnlichen
Untergrund157,182.
Die Abweichung des Hafniumsignals resultiert zum Teil aus der endlichen Energie-
auflösung des Spektrometers, welche in der Simulation nicht berücksichtigt wurde.
Die HfO2-Schicht scheint zudem dicker zu sein, als angenommen wurde. Der Streu-
querschnitt und das Bremsvermögen könnten zudem stark durch die Abschirmung
der Kerne durch Hüllenelektronen vom genutzten Modell abweichen.
4.3 Charakterisierung des Flugzeitspektrometers
4.3.1 Zeit- und Energieauflösung
In diesem Abschnitt soll die Zeit- bzw. Energieauflösung des Flugzeitspektrometers
untersucht werden. Dazu wurde zunächst die Verbreiterung eines monoenergetischen
Signals bestimmt. Im Rückstreuspektrum kann dies mittels Streuung an einer dün-
nen Schicht eines schweren Elementes erfolgen. Der Energieverlust in dieser Schicht
und damit die Verbreiterung der Rückstreuenergien sollte dabei relativ zur Energie-
auflösung des Spektrometers möglichst klein sein.
Aufgrund des geringen Energieverlustes von Helium von ca. 25 eV/nm bis 250 eV/nm
benötigt man eine sehr dünne Schicht in der Größenordnung von wenigen Nanome-
tern. In einer HfO2-Schicht mit 2 nm Dicke beträgt der absolute Energieverlust von
30 keV He ca. 300 eV. Helium-Ionen welche an der Oberfläche bzw. an der Rückseite
der Hafniumoxid-Schicht gestreut wurden, erreichen den Detektor mit einem Flugzeit-
unterschied von ca. 3 ns. In der Literatur wird häufig die Halbwertsbreite einer Nor-
malverteilung als Auflösungsmaß verwendet. Im Folgenden sind Auflösungen daher,
soweit nicht anders angegeben, durch die Halbwertsbreite definiert.
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Abbildung 4.10 (a) zeigt das Flugzeitspektrum von 30 keV Helium gestreut an einer
2 nm HfO2-Schicht auf Silizium. Die Breite des Peaks beträgt für 358mm Flugstrecke
2 nm HfO2
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Abbildung 4.10: Flugzeitspektren von 30 keV He+ gestreut an einer 2 nm
Schicht HfO2 auf Silizium gemessen für eine Flugstrecke von 358mm (a)
und ca. 1023mm (b) sowie dazugehörige TRIM-Simulation.
dabei 17.3 ns (5.4%). Das Signal wird dominiert von der Dauer des Startpulses von
ca. 17 ns (siehe Abbildung 4.2). Flugstreckenunterschiede bis zum Stoppdetektor
betragen nur ca. 0.14% bzw. ca. 0.5 ns. Der Akzeptanzwinkel des Detektors liegt
bei 0.1°, weshalb unterschiedliche Rückstreuwinkel erfasst werden. Dies führt zu
einer Abweichung von 0.03% bzw. ca. 0.1 ns. Die Wechselwirkungszeit rückgestreu-
ter Projektile in der Probe ist ebenso zu vernachlässigen wie die interne Zeitauf-
lösung der Mikrokanalplatte von 200 bis 300 ps183. Die Zeitmessung selbst wurde
in Abschnitt 4.2.1 für Testpulse untersucht und zeigte für Flugzeiten unter 1 µs
eine Streuung von weniger als 6 ns. Die Zeitauflösung des Flugzeitspektrometers
entspricht für eine Rückstreuenergie von 28 keV somit in Summe einer Energieauflö-
sung von ca. 3.0 keV.
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Bei einer konstanten absoluten Auflösung von ca. 17.3 ns erhöht sich die relative
Auflösung für längere Flugzeiten. Für Streuungen an leichten Elementen ergibt sich
daher die beste relative Auflösung. Die Flugzeit aller rückgestreuten Teilchen lässt
sich durch eine längere Flugstrecke erhöhen. Diese steigert die relative Auflösung, re-
duziert jedoch den Raumwinkel des Detektors sowie die maximale Wiederholrate für
das Pulsen des Primärstrahls. Die relative Auflösung skaliert linear mit dem Abstand,
während die Messstatistik mit der dritten Potenz reduziert wird.
Abbildung 4.10(b) zeigt das Rückstreuspektrum von 30 keV He für die HfO2-Probe
aus Abbildung 4.10(a) jedoch für eine Flugstrecke von 1023mm. Die absolute Zeitauf-
lösung in dieser Messung wurde am Hafnium-Peak auf 24 ns bestimmt, was bei einer
Flugzeit von ca. 900 ns einer Energieauflösung von 1.5 keV entspricht.
4.3.2 Massenauflösung
Die Form eines Rückstreuspektrums hängt von zahlreichen Parametern wie der Pro-
jektilart, der Primärenergie sowie der Probenzusammensetzung ab, weshalb pauschale
Aussagen über die erreichbare Massenauflösung schwierig sind.
Einen Anhaltspunkt geben die Rückstreuenergien bei der Streuung der Primärteil-
chen an der Probenoberfläche verschiedener Elemente (siehe Abschnitt 2.2.1, S. 21).
Der Unterschied in der Rückstreuenergie nimmt dabei mit zunehmender Masse des
Streupartners ab. Um Isotope mit einem Massenunterschied von einer atomaren
Masseneinheit über das gesamte Periodensystem bis Uran trennen zu können, ist
eine Zeitauflösung von ca. 50 ps für Helium- bzw. ca. 500 ps für Neon-Primärteilchen
erforderlich.
Der Flugzeitunterschied für die Streuung an verschiedenen Elementen, in Relation
zur Zeitauflösung des Flugzeitspektrometers, beschreibt damit einen Wert, der als
Massenauflösung dM2 für die Rückstreuspektrometrie interpretiert werden kann. Die-
ser ist in Abbildung 4.11 dargestellt und gibt den minimalen Massenunterschied an,
der bei gegebener Targetmasse aufgelöst werden kann. Die Massenauflösung lässt sich
in das Massenauflösungsvermögen R = M/dM konvertieren, welches üblicherweise
in der Massenspektrometrie Verwendung findet.
Neon besitzt eine höhere Massenauflösung und separiert benachbarte Elemente bes-
ser als Helium. Im Vergleich zu Helium besitzt Neon jedoch einige Nachteile, wie
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Abbildung 4.11: Massenauflösung des vorgestellten Flugzeitspektrometers
als Funktion der Masse des Targetelementes. Zum Vergleich die Auflösung
eines Halbleiterdetektors für 30 keV und 1.7MeV He Primärteilchen.
zum Beispiel einen stark erhöhten Probenschaden durch Sputtern. Weiterhin besitzt
das Mikroskop für Neon eine schlechtere laterale Auflösung, der Ionenstrom aus der
Quelle ist größeren Schwankungen unterworfen, die Lebenszeit des Trimers ist häufig
verkürzt und aufgrund der längeren Flugzeit ist eine kleinere Wiederholrate beim
Pulsen nötig. Zur Flugzeitspektrometrie sollte zudem isotopenreines 20Ne oder 22Ne
verwendet werden, welches im Rahmen dieser Arbeit jedoch nicht in der notwendigen
Reinheit zur Verfügung stand.
Abbildung 4.11 zeigt weiterhin die erreichbare Massenauflösung eines Silizium-Drift-
Detektors für 30 keV Helium (siehe Abbildung 3.10, Seite 62). Diese liegt für alle
Elemente unter der des vorgestellten Flugzeitspektrometers. Die Rutherford-
Rückstreu-Spektrometrie mit einem Halbleiterdetektor (1.7MeV He-Projektile, 8 keV
Energieauflösung) erreicht für Isotope einer Masse kleiner 39 u eine bessere Massen-
auflösung als die Flugzeitspektrometrie mit Neon.
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4.3.3 Ortsauflösung
Die Ortsauflösung ist durch die Größe des Bereiches begrenzt, aus dem während
der Exposition eines Bildpunktes Informationen gesammelt werden. Der fokussierte
Ionenstrahl besitzt selbst eine endliche Ausdehnung. Hinzu kommt die Aufweitung
des Ionenstrahls im Festkörper, wobei der Ursprung rückgestreuter und gesputterter
Teilchen bereits im Abschnitt 2.2.6 beschrieben wurde.
Vibrationen und Verschiebungen zwischen Ionenquelle, ionenoptischen Komponenten
und der Probe vergrößern zusätzlich den exponierten Bereich. Die Größe des Strahl-
fokus wird meist an einer Kante ermittelt und beinhaltet dabei bereits die Verschmie-
rung durch hochfrequente Vibrationen. Das Driften der Probe führt zur Verzerrung
der Abbildung. Wird der Ionenstrahl mehrfach über die Probenoberfläche gerastert
und der Mittelwert der Messungen gebildet, so führt dies zur Verschmierung.
Das Pulsen des Ionenstrahls beeinflusst, je nach Pulsbreite die Größe des Strahlfo-
kus, die Zeitauflösung sowie das Signal-zu-Rauschverhältnis der Messung. Für die
jeweilige Messaufgabe muss die Pulsbreite angepasst werden, um einen Kompromiss
zwischen guter Orts- und Zeitauflösung zu finden. In diesem Abschnitt wird gezeigt,
welche Ortsauflösung in der Rückstreuspektrometrie möglich ist. In den nächsten
beiden Abschnitten werden dann detailliert die Größe des Fokuspunktes sowie der
Probendrift beschrieben.
Die Ortsauflösung der Flugzeitspektrometrie soll an einem typischen Beispiel de-
monstriert werden. Dazu wurden eine 10 µm Blende und eine Pulsbreite von 55 ns
gewählt. Der Primärstrahl wurde innerhalb der Ionenoptik derart fokussiert, dass der
Ionenstrahl sich auf Höhe der Ablenkplatten überkreuzte. Durch die zweite Einzel-
linse sollen so alle partiell abgelenkten Ionen dennoch in den Fokuspunkt treffen. Als
Probe wurde eine Schicht aus Nickel auf Kohlenstoff-Substrat gewählt. Die Auflösung
wurde an einer Kante zwischen der Nickel-Schicht und des unbedeckten Substrates
bestimmt. Diese wurde in einem Winkel von 52° zur Ablenkrichtung (senkrecht zu
den Ablenkplatten) orientiert.
Abbildung 4.12 (a) zeigt eine SE-Aufnahme mit ungepulstem Strahl. In Abb. 4.12 (b)
ist die Ausbeute gestreuter Helium-Teilchen als Grauwertstufenbild dargestellt. In
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Abbildung 4.12: Messung der Ortsauflösung des Flugzeitspektrometers an
einer Nickel-Kante auf Kohlenstoff-Substrat. Dargestellt wurde in (a) die
Ausbeute an Sekundärelektronen bei ungepulstem Strahl und in (b) die
Anzahl gestreuter, spektrometrierter Helium-Teilchen mit gepulstem Pri-
märstrahl (55 ns Pulsbreite). Die aus den markierten Bereichen extrahierten
Linienprofile der Kanten sind in (c) aufgetragen.
beiden Messungen ist die Zählrate im Bereich der Nickel-Kante erhöht. Ursache ist
die Abschrägung der Nickel-Kante im Randbereich, wodurch sich die Fläche vergrö-
ßert, aus der Elektronen und gestreute Teilchen emittiert werden können. In den
markierten Bereichen wurden Linienprofile senkrecht zur Kante aufsummiert, welche
in Abbildung 4.12 (c) abgebildet sind.
Diese können durch Fehlerfunktionen approximiert werden. Als Kantenauflösung
wurde hier die Distanz gewählt, auf der die Intensität des Signals von 80% auf 20%
abfällt. Diese wurde für Sekundärelektronen (a) auf ca. 11 nm und für gestreute
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Helium-Teilchen (b) auf 54 nm bestimmt. Letztere erreicht beinahe die Ausdehnung
der Trajektorien der Ionen im Festkörper, weshalb für bessere Ortsauflösungen an-
dere Primärenergien bzw. dünnere Schichten notwendig sind.
Die Kantenauflösung allein erlaubt jedoch keine Aussage über die minimale Grö-
ße eines Objektes, aus dem chemische Informationen gewonnen werden können.
Hierfür sind der Strahlenschaden, die nachzuweisende Konzentration sowie die Zu-
sammensetzung der Probe entscheidend. Die mögliche Nachweisgrenze wird genauer
in Abschnitt 4.3.6 erläutert.
Zur quantitativen Analyse der Probenzusammensetzung sind insbesondere auch nied-
rige Intensitäten des Strahlprofils von Bedeutung. In Abschnitt 4.3.4 wird daher das
Kantenprofil des gepulsten Primärstrahls genauer erläutert.
4.3.4 Strahlprofil des gepulsten Ionenstrahls
Das Strahlprofil des gepulsten Ionenstrahls wurde indirekt über den Verlauf der
SE-Ausbeute am Übergang zweier Materialien untersucht. Dieses sogenannte Kan-
tenprofil kann durch eine Fehlerfunktion gefittet werden. Die Größe des Ionenstrahls
wurde über die Breite des Anstieges der Fehlerfunktion definiert.
Dazu wurde ein Siliziumwafer gebrochen und mit der Bruchkante über einem Fara-
day-Becher montiert. Die Messungen wurden an einem Teil der Silizium-Bruchkante
durchgeführt, welcher in einem Winkel von mehr als 90° zur Oberfläche abgebrochen
war. Die obersten Schichten der Bruchkante schattete damit die darunter liegende
Bruchfläche ab.
Die SE-Ausbeute wurde im normalen Bildgebungsmodus sowohl mit gepulstem als
auch mit ungepulstem Ionenstrahl gemessen. Vor und nach jeder Messung mit gepuls-
tem Ionenstrahl wurde ein Bild im normalen Bildgebungsmodus mit ungepulstem
Strahl aufgenommen. Mit der hochaufgelösten SE-Aufnahme wurde die Position
der Bruchkante bestimmt und der Fokus sowie der Probenschaden im Silizium kon-
trolliert. Bei einer Defokussierung wurde der Ionenstrahl erneut angepasst und die
Messung falls nötig wiederholt. Bei sichtbarem Probenschaden oder zu starkem Pro-
bendrift wurde der Rasterbereich verschoben und die Messung auf einer anderen
Position der Kante wiederholt. Die Bruchkante wurde in den Messungen ca. 45° zur
Ablenkrichtung bzw. den Ablenkplatten ausgerichtet.
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Erreicht ein Ion die Ablenkeinheit im offenen (also spannungsfreien) Zustand, so
verlaufen die Trajektorien wie im ungepulsten Modus auf den vorher ausgerichte-
ten Pfaden zum eigentlichen Fokuspunkt. Trifft ein Ion die Ablenkeinheit, wenn
diese geschlossen ist, so werden diese wie vorgesehen in den Faraday-Becher der
Ablenkeinheit abgelenkt und tragen nicht zum Rückstreu- oder SE-Signal bei.
Schaltet die Ablenkeinheit während des Durchflugs eines Ions, so werden die Ionen
zum Teil nicht ausreichend abgelenkt, um in den Faraday-Becher der Ablenkeinheit
zu treffen. Diese Ionen weichen von der zentralen Trajektorie ab und können die Pro-
benoberfläche lateral verschoben zum eigentlich Fokuspunkt treffen.
Die Auswertung der Kantenprofile ergab, dass eine Bildgebung mit gepulstem Io-
nenstrahl (≥ 25 ns) mit einer Kantensteilheit von 20 nm bis 50 nm möglich ist. Der
gepulste Ionenstrahl zeigte jedoch einen Versatz von ca. 50 nm bis 70 nm zum un-
gepulsten Ionenstrahl. Das Strahlprofil des gepulsten Ionenstrahls wurde auf eine
Größe von ca. 100 nm bis 150 nm bestimmt. Die Messungen bei kurzen Pulsbrei-
ten um 20ns zeigten einen Versatz von bis zu 200 nm. Bei Pulsbreiten kleiner als
10 ns konnte kein Unterschied zwischen dem SE-Signal auf Silizium und dem Fara-
day-Becher festgestellt werden. Ab dieser Pulsbreite treffen offenbar keine Ionen in
die Nähe des Fokuspunktes oder das Signal liegt unterhalb der Dunkelzählrate des
Detektors.
Die Kontrastgebung mit Sekundärelektronen wurde im HIM für einen hohen Dynami-
kumfang von einigen hundert pA bis wenige fA entworfen. Das SE-Signal ist konstruk-
tionsbedingt nicht linear proportional zur Anzahl an emittierten Sekundärelektronen.
Es erlaubt ferner auch keine direkte Schlussfolgerung auf das reale Strahlprofil. Die
in der Literatur übliche Angabe einer Kantensteilheit des SE-Signals kann daher zu
einer Fehlinterpretation führen. Damit kann beispielsweise keine Aussage zur Größe
des Ionenstrahls bei niedrigen Intensitäten getroffen werden.
Der Everley-Thornley-Detektor besitzt außerdem eine Dunkelzählrate, die sehr von
der Verstärkung des darin verbauten Sekundärelektronenvervielfachers (SEVs) ab-
hängt. Die Zählrate im normalen Bildgebungsmodus liegt typischerweise über der
Dunkelzählrate des Detektors. Bei sehr kleinen Primärströmen, welche beim Pulsen
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des Primärstrahls auftreten können, ist diese jedoch nicht mehr zu vernachlässigen.
Das SE-Signal über der Siliziumprobe (fern der Kante) wurde zum Signal über dem
Faraday-Becher in Relation gesetzt und als Signal-zu-Rausch-Verhältnis (SNR)





















Abbildung 4.13: Signal-zu-Rauschverhältnis für verschiedene Pulsbreiten des
SE-Signals über Silizium in Relation zum Signal über einem Faraday-
Becher.
Bei ungepulstem Ionenstrahl ist das SNR zur Bildgebung ausreichend groß und die
Dunkelzählrate des SE-Detektors hat kaum Einfluss auf die Kontrastgebung. Für
Pulsbreiten unter 100 ns liegt das SNR bereits bei einem Wert von unter 5. Für
Pulsbreiten unter 50 ns und einem SNR unter 2 eignet sich das SE-Signal nicht
mehr zur Bildgebung. Das SNR für kurze Pulsbreiten reicht ebenfalls nicht aus, um
verlässliche Aussagen zur Größe des Ionenstrahls bei niedriger Intensität treffen zu
können.
4.3.5 Drift der Probe
Unabhängig von der Strahlfleckgröße, kann es zu Verzerrungen und Fehlern in der
Bildgebung durch Drift der zu untersuchenden Probe kommen. Die Messung von
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Rückstreuspektren erfordert üblicherweise mehr Messzeit als die normale Bildge-
bung. Daher ist der Drift des Probenpositioniersystems kritischer und wurde im
Rahmen dieser Arbeit genauer untersucht. Dabei stand ausschließlich das Standard-
Probenpositioniersystem des Mikroskops zur Verfügung. Dieses ist mit Piezomotoren
vom Typ der Stehwellenmotoren ausgerüstet184,185. Die Funktionsweise und Eigen-
schaften dieses Typs sind in Quelle186 genauer beschrieben.
Zur Messung der Driftgeschwindigkeit wurde eine Probe mit wiedererkennbaren
Objekten gewählt. Als besonders geeignet stellte sich ein Standard für Raster-
elektronenmikroskope heraus: ein Kohlenstoff-Substrat bedeckt mit Zinnkugeln un-
terschiedlicher Größe. Der Durchmesser der verschiedenen Zinnkugeln wurde auf
ca. 2 nm bis zu einigen Mikrometern bestimmt. Zur Messung des Drifts wurden
im Abstand von einer Minute SE-Aufnahmen der Probenoberfläche gemacht und
der Versatz zwischen den Abbildungen mit einem geeigneten Bildverarbeitungspro-
gram187 vermessen.
Die Ergebnisse der Messung sind in Abbildung 4.14 dargestellt. Aufgetragen ist die
Driftgeschwindigkeit in nm pro Minute über die Zeit nach dem Einbau des Pro-
benhalters (a) sowie der gesamte Drift der Messungen (b). Die erste SE-Aufnahme
der Probe wurde nach 4min gemacht. Erkennbar ist eine erhöhte Driftgeschwin-
digkeit bis ca. 3 h nach dem Einbau der Probe. Dieses Verhalten beruht auf dem
thermischen Drift durch die Erwärmung des Probenhalters im Mikroskop. Nach
der Neupositionierungen des Probenpositioniersystems sind deutliche Anstiege der
Driftgeschwindigkeit sowie der anschließende exponentielle Abfall zu erkennen. Erst
nach ca. 20 h nach Einbau der Probe wurde eine Driftgeschwindigkeit von 3.4 nm
pro Minute gemessen.
Um mit dem vorgestellten Spektrometer ausreichend Zählstatistik für ein Rückstreu-
spektrum zu erhalten, hat sich eine Messladung von mindestens 1 nC als geeignet
herausgestellt. Bei einem Tastgrad von 1:100 und einem Primärstrom von 100 pA
ergibt dies eine typische Messzeit von 1000 s. Bei einer Driftgeschwindigkeit von 4 nm
pro Minute ergibt sich somit eine Driftstrecke von ca. 67 nm.
Der Drift des Probenpositioniersystems ist für Flugzeitspektrometrie im HIM nicht
zu vernachlässigen. In zukünftigen Experimenten könnte die Probenposition anhand
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Exponentielle Fits
Neupositionierung Probentisch





































Abbildung 4.14: Driftgeschwindigkeit der Probe in Abhängigkeit der Zeit
seit dem Einbau der Probe (a) sowie der aufsummierte laterale Versatz (b).
Thermischer Drift ist bis ca. 3 Stunden nach Probeneinbau zu erkennen. Der
Drift nach einer Neupositionierung des Probenpositioniersystems relaxiert
nach jeweils 30 bis 50 Minuten.
eines markanten Objektes oder einer Markierung neben dem eigentlichen Messbereich
ermittelt werden. Alternativ könnte die aktuelle Strahlposition durch ein Proben-
positioniersystem mit Laserinterferometer gemessen werden. Eine Zuordnung der
spektrometrischen Informationen zur tatsächlichen Strahlposition könnte Effekte des
Driftens so kompensieren.
4.3.6 Nachweisgrenzen
In diesem Abschnitt soll die untere Nachweisgrenze für ein Element abgeschätzt
werden. Limitierend ist dabei das Abtragen der Probe durch Sputterprozesse sowie
die Bildung von Helium-Blasen im Material. Stanford et al.131 konnten zeigen,
dass die Bildung von Helium-Blasen durch die in-situ Bestrahlung mit gepulsten
Lasern reduziert werden kann. Weiterhin kann es zur Abscheidung von Kohlenstoff
kommen. Letztere ist jedoch abhängig von Verunreinigungen der Probe und dem
Vakuum in der Messkammer. Sie stellt damit keine prinzipielle Limitierung dar und
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wird in diesem Abschnitt nicht weiter betrachtet. Die in der Rückstreuspektrometrie
minimal nachweisbare Konzentration wird durch zahlreiche Prozesse in der Ionen-
Festkörper-Wechselwirkung beeinflusst. Aus diesem Grund wird die Nachweisgrenze
nur an einem möglichst repräsentativen Beispiel dargestellt. Als Beispiel wurde die
Streuung von 30 keV He an einer 10 nm dicken Schicht Eisen-Mischschicht auf Koh-
lenstoff gewählt.
Gleichung 4.1 beschreibt die durch Sputterprozesse durchschnittlich abgetragene
Schichtdicke nSp. Diese ist von der Anzahl der Projektile Q, der Sputterrate Y sowie
der Größe der bestrahlten Fläche A abhängig. Die Sputterrate Y beträgt auf Eisen





Bei Heliumbeschuss kommt es ab einer kritischen Fluenz von nBl zur Bildung von
Blasen in der Probe, welche den Streu- und Sputterprozess beeinflussen können. Für
Neon überwiegen die Sputterprozesse, weshalb es kaum zur Bildung von Neon-Blasen
kommt. Durch die Streukaskade der Ionen im Festkörper kommt es zur Verteilung
der Ionen auf ein Volumen, welches selbst bei punktförmigem Einschuss einen festen
Minimalwert nicht unterschreitet. Es wird daher in Näherung angenommen, dass die
Ionen sich auf eine Fläche von A+ A0 verteilen. Für A0 wurde eine Kreisfläche mit
einem Durchmesser von 140 nm angenommen, die in etwa der lateralen Reichweite
der Ionen entspricht. Es ergibt sich damit folgende Implantationsdichte, welche nBl
nicht unterschreiten sollte:
nBl = 1 · 1018 cm−2 ≤ Q
A+ A0
(4.2)
Die Anzahl gemessener Teilchen im Rückstreuspektrum hängt von der Dicke der
zu messenden Schicht, der Konzentration des zu bestimmenden Elementes, dem
differentiellen Streuquerschnitt sowie vom effektivem Raumwinkel des Detektors ab
(siehe Gleichung 2.2, Seite 23). Als differentieller Streuquerschnitt soll hier der Ru-
therford-Rückstreuquerschnitt für 30 keV Helium in Eisen von:
dσ/dΩ = 4.45 · 10−25 m−2 angenommen werden. Der Raumwinkel des Flugzeitspek-
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trometers beträgt ca. 10.8msr.
Im Falle des Abtragens der Schicht durch Sputterprozesse verringert sich die Ausbeu-
te an Streuereignissen durch die reduzierte Teilchenflächendichte. Im Mittel werden
bis zum vollständigen Abtragen der Schicht daher in Näherung nur halb so viele
Teilchen detektiert. Für Eisen-Konzentrationen kleiner eins wurde angenommen, dass
die Schicht die gleiche Dichte sowie die gleiche Sputterrate wie reines Eisen besitzt.
Durch Gleichsetzen der Ladung aus Gl. 4.1 bzw. Gl. 4.2 mit Gl. 2.2 und dem be-
schriebenen Korrekturfaktor von 0.5 lässt sich die minimal messbare Konzentration
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Abbildung 4.15: Nachweisgrenze von Eisen in einer 10 nm Schicht (mit 30 keV
He). Limitiert wird die Rückstreuspektrometrie durch Sputterprozesse und
die Bildung von Gasblasen. Aufgetragen wurde die Anzahl messbarer Teil-
chen als Funktion der bestrahlten Fläche und der Konzentration an Eisen.
Eisen in hoher Konzentration ist mit guter Messstatistik von ca. 1000 spektrometrier-
ter Teilchen auf einer Fläche von (200 nm)2 nachweisbar. Zum Nachweis niedriger
Konzentrationen im Bereich von einigen Promille ist jedoch ein Bildausschnitt von
ca. (5µm)2 nötig. Diese Abschätzung kann für andere Elemente und Probensyste-
me abweichen. Für Elemente mit hoher Ordnungszahl werden aufgrund des höheren
Streuquerschnittes niedrigere Nachweisgrenzen erwartet als für Elemente kleiner Ord-





Eine klassische Aufgabe ist die ortsaufgelöste Identifikation von Elementen im Be-
reich einiger Mikro- bis Nanometer. Da Rückstreuspektren durch schwere Elemente
in der Probe dominiert werden, eignet sich die Methode vor allem um Reinelemente
bzw. das schwerste Element in einer Probe zu identifizieren.
Innerhalb der Arbeitsgruppe wurde ein Rückstreustandard gefertigt, welcher im
Rahmen dieser Arbeit als Testprobe verwendet wurde. Mittels Elektronenstrahl-
lithografie wurden zunächst Masken mit wiederkehrenden quadratischen Löchern
unterschiedlicher Größe gefertigt. Als Substrat diente ein Stück Glaskohlenstoff. Die
Masken wurden jeweils auf das Substrat aufgebracht, ausgerichtet und anschließend
vollständig mit verschiedenen Elementen bedampft. Die bedampfte Maske wurde
entfernt und der Arbeitsschritt mit den anderen Masken und anderen Elementen
wiederholt. So wurden letztlich sich wiederholende quadratische Strukturen unter-
schiedlicher Größe und Dicke aus verschiedenen Elementen auf dem Kohlenstoff
erzeugt∗.
Die SE-Aufnahme der untersuchten Testprobe mit ungepulstem Ionenstrahl ist in
Abbildung 4.16 (a) dargestellt. Abbildung 4.16 (b) zeigt die Flugzeit der rück-
gestreuten Helium-Teilchen. Die Flugzeiten wurden nach ihrer Länge von kurz
(hell) bis lang (dunkel) als Graustufen dargestellt. Schwere Elemente mit hohen
Rückstreuenergien sind somit heller dargestellt als leichte Elemente. Werden mehrere
Rückstreuereignisse pro Bildpunkt detektiert, so wurde die kürzeste Flugzeit für
diesen Bildpunkt ausgewählt. Bildpunkte ohne Rückstreuereignisse wurden schwarz
eingefärbt.
Neben dem erhöhten Elementkontrast können zur Auswertung alle Rückstreuereig-
nisse aus einem lokalen Bereich extrahiert werden. In Abbildung 4.16 (b) wurden
entsprechende Bereiche farbig markiert, aus denen Rückstreuspektren extrahiert wur-
den (Abbildung 4.16 (c)). Aus der Zählrate, der höchsten Rückstreuenergie und der
Form des Spektrums lässt sich durch Vergleich mit der Simulation auf die atomare
Masse der Elemente schließen (siehe Abschnitt 4.2.3).
Beim Vergleich zwischen Mess- und Simulationsdaten mit TRBS zeigen sich dennoch
∗(40µm)2 × 300 nm Silizium, (25 µm)2 × 110 nm Nickel und (12µm)2 × 85 nm Gold
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Abbildung 4.16: Kohlenstoff-Substrat bedampft mit Si, Ni und Au als SE-
Aufnahme (a) und als Flugzeit-Aufnahme (b), wobei helle Bereiche kurzen
Flugzeiten und dunkle Bereich langen Flugzeiten entsprechen. In Abbil-
dung (c) sind die Rückstreuspektren der in (b) farbig markierten Bereichen
sowie Simulationen mit TRBS dargestellt.
nicht zu vernachlässigende Abweichungen. Die Verbreiterung der Oberflächenkante
aufgrund der endlichen Energieauflösung des Spektrometers wurde in der Simula-
tion nicht berücksichtigt. Die Ausbeute rückgestreuter Teilchen liegt über der des
simulierten Spektrums. Eine mögliche Fehlerquelle ist die ungenaue Messung der
applizierten Ladung im gepulstem Modus.
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Neben der Spektrometrie gestreuter Primärteilchen lassen sich Informationen zur
chemischen Zusammensetzung einer Probe auch direkt aus den gesputterten Teil-
chen gewinnen. Die Energie der gesputterten Teilchen wird durch die Kollisions-
kaskade bestimmt und lässt daher keine Rückschlüsse auf das Probensystem zu.
Stattdessen kann die Masse der gesputterten Atome und Moleküle direkt gemessen
werden.
Hierfür existieren zahlreiche Konzepte wie Sektorfeld-Massenanalysatoren, Quadru-
pol-Massenspektrometer, Flugzeitspektrometer sowie diverse Varianten von Massen-
spektrometern mit Ionenfallen. Dabei werden die gesputterten Teilchen zunächst
beschleunigt, um die Breite der anfänglichen Energieverteilung zu verkleinern. Die
Beschleunigung wird durch konstante elektrische Potentiale realisiert. Zur Spektro-
metrie gesputterter neutraler Teilchen müssen diese daher zunächst ionisiert werden.
Werden ausschließlich gesputterte Ionen analysiert, so spricht man von der Sekundä-
rionen-Massenspektrometrie (SIMS).
In dieser Arbeit konnten mit gepulstem Primärstrahl (siehe Kapitel 4) neben Rück-
streuspektren auch Sekundärionen-Massenspektren gemessen werden. Neben gesput-
terten Atomen können auch ganze Moleküle oder Molekül-Fragmente gesputtert
und spektrometriert werden. Mit SIMS sind daher auch Aussagen zur molekula-
ren Zusammensetzung einer Probe möglich. Die in diesem Kapitel vorgestellten
Ergebnisse sind in Klingner et al.1 publiziert. Erstmalig wurden damit in einem
Helium-Ionen-Mikroskop (HIM) gemessene SIMS-Spektren sowie die lokale Vertei-




Parallel zur Erstellung dieser Arbeit wurde SIMS im Helium-Ionen-Mikroskop eben-
falls in der Arbeitsgruppe um Tom Wirtz untersucht188. Dabei wurde eine Ionen-
optik entwickelt, welche die gesputterten Ionen extrahiert189 und zu einem Magnet-
spektrometer führt. In diesem werden die Ionen durch ein Magnetfeld separiert und
anschließend mit drei verfahrbaren und einem fest installierten Kanalelektronenver-
vielfacher detektiert. Bisher wurden nur Abbildungen der gesamten Sekundärionen-
ausbeute publiziert190. SIMS-Spektren sowie Abbildungen der lokalen Verteilung
nach Masse separierter Ionen wurden in Fachvorträgen vorgestellt191, jedoch wurden
diese bisher nicht in referenzierten Fachzeitschriften publiziert.
5.1 Experimenteller Messaufbau
Für die Flugzeitspektrometrie von Sekundärionen wird zusätzlich zum bisher be-
schriebenen Aufbau nur ein modifizierter Probenhalter benötigt. Um den Flugzeit-
unterschied der gesputterten Ionen aufgrund der Breite ihrer Energieverteilung zu
minimieren, müssen die Ionen möglichst nah am Entstehungsort auf eine höhere
Geschwindigkeit beschleunigt werden. Hierfür sind zwei elektrische Spannungen na-
he der Probenoberfläche nötig, weshalb ein spezieller Probenhalter mit mehreren
elektrischen Kontakten konstruiert und gefertigt wurde.
Abbildung 5.1 zeigt den modifizierten Probenhalter. Dieser kann über die Vakuum-
schleuse des Mikroskops eingebracht und auf den Probenpositioniertisch arretiert
werden. Die Kontaktierung des Probenhalters wurde über ein Stecksystem realisiert.
Der Probenhalter ist mit vier Kontakten bis 2 kV sowie mit zwei Kontakten bis zu
einer Spannung von 10 kV ausgestattet.
Die Probe wird dabei unter einem Kupfergitter montiert, welches zur Analyse auf
Massepotential gelegt wird. Die Probe kann auf eine Spannung von bis zu ±500V
gelegt werden. Durch den Potentialunterschied werden die Sekundärionen von der
Probe zum Gitter beschleunigt und verlassen dieses anschließend senkrecht zur Pro-
benoberfläche. Damit die beschleunigten Sekundärionen auf die Mikrokanalplatte
des Flugzeitspektrometers treffen, wird die Probe in Richtung des Detektors ausge-
richtet. Der Probentisch wurde dazu verkippt und auf die maximale Ausbeute an
Sekundärionen eingestellt (ca. 54° Kippwinkel).
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Abbildung 5.1: Modifizierter Probenhalter für die Flugzeit-Massenspektro-
metrie von gesputterten Ionen. Die Probe ist elektrisch mit dem Proben-
positioniertisch verbunden. Über dieser befindet sich ein Kupfergitter auf
Massepotential.
Um möglichst alle gesputterten Ionen auf den Stoppdetektor zu beschleunigen, sollte
in zukünftigen Experimenten eine Extraktions- und Transferoptik verwendet wer-
den. Diese könnte neben der Effizienz auch die Massenauflösung des Spektrometers
verbessern.
5.2 Sekundärionen-Massenspektren
Mit dem beschriebenen Aufbau wurden verschiedene Flugzeit-Massenspektren po-
sitiv geladener, gesputterter Ionen gemessen. Da die Flugzeiten im Bereich von µs
liegen, konnte für die Messungen eine vergleichsweise lange Pulsbreite von 250 ns
gewählt werden. Aus den Flugzeiten der gesputterten Ionen konnte bei gegebener
Energie die Masse des Teilchens berechnet werden. Die Experimente wurden mit
25 keV Neon durchgeführt, da dieses eine weitaus höhere Sputterausbeute als Helium
aufweist.
Aus den Flugzeiten gestreuter und gesputterter Teilchen lässt sich bei bekannter
Masse die kinetische Energie des Teilchens berechnen und umgekehrt. Die Flugzeiten
von gestreuten Helium- oder Neon-Teilchen mit einer kinetischer Energie < 100 eV
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entsprechen jedoch denen beschleunigter, gesputterter Ionen mit geringer Masse. Da-
mit können niederenergetische, rückgestreute und gesputterte Teilchen bei gleicher
Flugzeit nicht voneinander unterschieden werden.
Das Signal der rückgestreuten Teilchen fällt zu sehr kurzen Flugzeiten exponenti-
ell ab und wurde im Massenspektrum über einen exponentiellen Fit subtrahiert.
In zukünftigen Experimenten sollten die gesputterten Ionen über ein elektrisches
oder magnetisches Feld von den vorwiegend neutral gestreuten Teilchen separiert
werden.
Abbildung 5.2 (a) zeigt das Massenspektrum der im Abschnitt 4.4 beschriebenen
Testprobe. Die Höhe der Massen-Peaks im SIMS-Spektrum skaliert nicht direkt mit
der Konzentration des jeweiligen Elements oder Moleküls im Festkörper, sondern
wird im Wesentlichen durch die Sputterausbeute sowie die Ladungsfraktionierung
bestimmt. Besonders deutlich ist dies im Spektrum durch das Ausbleiben eines Peaks
für atomar gesputtertes Gold (79 u) zu erkennen. Ursache hierfür ist die äußerst
geringe Ausbeute für geladenes, gesputtertes Gold.
In Abbildung 5.2 (b,c) sind die Massenspektren einer Aluminiumfolie sowie von
organischem Kleber dargestellt. In den Spektren sind Peaks von Molekülen bzw. Mo-
lekülfragmenten sichtbar. Für die Aluminiumfolie werden Teilchen mit einer Masse
von 43 u detektiert, welche AlO+ Fragmenten der oxidierten Oberfläche zugeordnet
werden können. Weiterhin sind Kohlenstoff-Verunreinigungen bei einer Masse von
12 u bzw. 24 u zu erkennen. Im organischen Kleber wurden zahlreiche Fragmente
unterschiedlicher Kohlenstoffverbindungen gemessen.
Die Ausbeute geladener Teilchen wird zudem durch die lokale Zusammensetzung der
Festkörperoberfläche bestimmt. Aus diesem Grund sind bei Rückschlüssen auf die
Konzentration des Teilchens in der Probe, hohe Unsicherheiten zu erwarten. Da einige
Elemente nur in einem sehr kleinen Anteil als positiv oder negativ geladene Teilchen
gesputtert werden, sind diese nur in hohen Konzentrationen nachweisbar.
Bei der Rückstreuspektrometrie werden leichte Elemente vom Rückstreuuntergrund
schwerer Elemente überlagert. In der Massenspektrometrie können diese hingegen
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Abbildung 5.2: SIMS-Flugzeitspektren von Proben aus C/Si/Ni/Au (a),
aus Aluminium (b) sowie eines organischen Klebers (c). Zur Untersuchung
wurde ein gepulster 25 keV Ne+-Primärstrahl verwendet (250 ns Pulsbreite).
Der Untergrund rückgestreuter Teilchen wurde subtrahiert (siehe Text).
und Massenspektrometrie ergänzen sich damit. Durch die Kombination beider Me-
thoden lassen sich hinreichend viele Informationen über die Probenzusammensetzung
gewinnen.
5.3 Sekundärionen-Abbildungen
Die hier gezeigten SIMS-Spektren wurden mit der in Abschnitt 4.1.3 vorgestellten
Steuer- und Messelektronik aufgenommen. Jedem spektrometrierten Sekundärion
kann so im Nachgang die dazugehörige Position des Ionenstrahls zugeordnet werden.
Dies ermöglicht die Extraktion aller Ereignisse aus lokalen Bereichen der Probe.
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Weiterhin können Bereiche des Massenspektrums lateral nach ihrer Häufigkeit in der
Probe abgebildet werden. Diese Sekundärionen-Abbildungen geben damit die qualita-
tive Verteilung von Elementen und Molekülen auf der Probe wieder.
In Abbildung 5.3 sind Aufnahmen der in Abschnitt 4.4 beschriebenen Testprobe
gezeigt. In (a) wurde im normalen Bildgebungsmodus die Ausbeute an Sekundär-
(a) (b) (c)
Abbildung 5.3: Abbildung der Testprobe mit 25 keV Ne+ im SE-Modus (a)
sowie im SIMS-Modus (b,c). In letzterem wurden die Ausbeute von gesput-
terten Sekundärionen gefiltert nach ihrer Masse dargestellt. Aufgetragen
wurde die Ausbeute von Silizium-Ionen (b) sowie von Nickel-Ionen (c).
elektronen gemessen. Für (b,c) wurden im SIMS-Spektrum Massen-Peaks selektiert
und die lokale Verteilung der enthaltenen Ereignisse aufgetragen. In (b) wurden
so Silizium- und in (c) alle Nickel-Ionen zur Kontrastgenerierung genutzt. Da die
Probe zum Stoppdetektor hin verkippt und die Abbildung gedreht wurde, werden
die quadratischen Strukturen als Parallelogramme dargestellt.
In der Abbildung ist eine reduzierte Ortsauflösung für die SIMS-Messungen zu erken-
nen. Die Unschärfe wird durch das Pulsen des Primärstrahls (siehe Abschnitt 4.3.4)
beeinflusst. Durch den Potentialunterschied zwischen Probe und dem zur Beschleu-
nigung verwendeten Kupfergitter kommt es an dieser Stelle zu einem lokal inho-
mogenen elektrischen Feld. Durch dieses wird die Fokussierung des Ionenstrahls
weiter beeinträchtigt.
Die Verkippung der Probe führt weiterhin zu einem verstärkten Drift des Probenpo-
sitioniersystems. Bei einem Drift von 20 nm pro Minute und einer die Messzeit von
ca. 32min kommt es rein rechnerisch zu einem Gesamtdrift von ca. 640 nm. Wird
der Ionenstrahl ein einziges Mal zur Bildgebung über die Probe gerastert, so führt
der Drift zu einer Verzerrung der Abbildung. Üblich sind das mehrfache Abrastern
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der Probenoberfläche und das Zusammenfassen der Einzelmessungen. Zur korrekten
Überlagerung ist daher eine Korrektur des Drifts erforderlich.
In Simulationen wurde von Dowsett et al.189 der Einfluss verschiedener Extrak-
tionsanordnungen auf den Strahlfokus berechnet. Dabei wurde eine ursprüngliche
Strahlgröße ohne Extraktionsspannung von 0.6 nm×0.6 nm angenommen. Durch die
Verkippung der Probe zum Ionenstrahl und einer Extraktionsspannung von 4.5 kV
wird dieser auf ca. 110 nm×0.6nm verbreitert189. Mit einer optimierten Extrak-
tionsoptik kann die Verbreiterung des Primärstrahls nach den Berechnungen auf
7.9 nm×0.6 nm begrenzt werden189. Für lateral hochaufgelöste SIMS-Messungen soll-
te daher eine vergleichbare Extraktionsoptik verwendet werden.
5.4 Nachweisgrenzen
Die Nachweisgrenze für die Sekundärionen-Massenspektrometrie unterscheidet sich
von der der Streuung. Sie hängt stark vom Anteil der geladenen Teilchen f± ab
(siehe Abschnitt 2.3.3). Der Ladungszustand gesputterter Teilchen wird beim Ver-
lassen der Probenoberfläche durch benachbarte Teilchen beeinflusst, was in der
Literatur als Matrix-Effekt bezeichnet wird. Zur quantitativen SIMS werden da-
her Vergleichsmessung an bekannten, der Probe möglichst ähnlichen Standards,
durchgeführt.
Mit einer angenommenen Detektionseffizienz von 100% berechnet sich die Anzahl
spektrometrierbarer Teilchen NSIMS nach Gleichung 5.1 zu:
NSIMS = Q · Y · f± · c (5.1)
Die maximale Fluenz an Primärteilchen Qmax wird durch das Abtragen der Probe
durch den Sputterprozess selbst limitiert. Die damit einhergehende minimal messbare
Konzentration ist bei gleicher Ladungsfraktionierung unabhängig von der Art des
Projektils sowie dessen Energie.
Beim Beschuss der Probe mit Helium-Ionen kommt es zudem zur Bildung von Gas-
blasen (siehe Abschnitt 3.1.6). Die Gasblasen beeinflussen die Kollisionskaskade im
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Festkörper und verändern die Topografie der Probe und sollten daher vermieden wer-
den. Neon-Projektile tragen hingegen den Festkörper durch Sputterprozess schneller
ab als große Gasblasen entstehen. Die Bildung von Neon-Blasen stellt somit keine
Limitierung dar.
Für die Abschätzungen der Nachweisgrenze soll hier ein vergleichsweise hoher An-
teil geladener Ionen von f± = 10−3 gewählt werden. Einige Elemente besitzen eine
höhere Ladungsfraktionierung während andere Elemente jedoch nahezu vollständig
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Abbildung 5.4: Nachweisgrenze von SIMS am Beispiel von Eisen in einer
10 nm dicken Schicht. Aufgetragen wurde die Anzahl an Eisen-Ionen als
Funktion der Ausgangskonzentration in der Schicht und der bestrahlten Flä-
che der Probe. SIMS mit Helium wird ab einer kritischen Fluenz zusätzlich
durch die Bildung von Gasblasen beeinflusst.
einer 10 nm dicken Schicht dargestellt. Aus einem Würfel mit 10 nm Kantenlänge
aus reinem Eisen würde man beispielsweise ca. 100 Eisen-Ionen detektieren. In einer
10 nm dicken Schicht sind auf einer Fläche von (100 nm)2 bei einer Konzentration
von 0.1% Eisen ca. 10 gesputterte Eisen-Ionen zu erwarten.
Mit SIMS sind im gezeigten Beispiel niedrigere Eisen-Konzentrationen nachweisbar
als mittels Rückstreuspektrometrie. Die Nachweisgrenze für SIMS kann aufgrund der
extrem variierenden Ausbeuten geladener, gesputterter Teilchen für andere Elemente
jedoch auch um mehrere Größenordnungen höher liegen.
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Im Rahmen dieser Arbeit wurde untersucht, ob und in wie weit Ionenstrahlanalytik
in einem Helium-Ionen-Mikroskop durchführbar ist. Das Mikroskop nutzt für die
Bildgebung die durch einen fokussierten Helium- oder Neon-Ionenstrahl erzeugten
Sekundärelektronen. Diese geben jedoch kaum Aufschluss über die chemische Zusam-
mensetzung der Probe. Für die Elementanalytik wurde daher die Eignung gestreuter
und gesputterter Teilchen untersucht.
Die Energie rückgestreuter Primärteilchen ist proportional zur Masse des Streu-
partners in der Probe. Aus der Impuls- und Energieerhaltung folgt dabei, dass
Neon Rückstreuenergien verschiedener Elemente der untersuchten Probe besser sepa-
riert als Helium. Monte-Carlo-Simulationen der Streukaskade zeigen, dass die Ionen
im Energiebereich ≤ 30 keV mit hoher Wahrscheinlichkeit mehrfach im Festkörper
gestreut werden, woraus störende Einflüsse auf die Energie und die Anzahl rückge-
streuter Teilchen resultieren.
Die Größe der Kollisionskaskade limitiert die laterale Auflösung der Ionenstrahlanaly-
tik, weshalb diese für verschiedene Ionen-Target-Kombinationen und Primärenergien
untersucht wurde. Es zeigt sich, dass Teilchen je nach Primärenergie in einem Durch-
messer von einigen zehn bis zu 300 nm um den Einschlagsort zurückgestreut oder
gesputtert werden.
Die Ionenstrahlanalytik wird weiterhin durch Abschattungseffekte, Gitterführungsef-
fekte, die ioneninduzierte Kohlenstoff-Abscheidung, Topografieeffekte, die Agglomera-
tion von Helium-Blasen und Probenabtrag beeinflusst. Daraus resultierende Einflüsse
auf die Nachweisgrenzen und die Größe der kleinsten messbaren Strukturen wurden
berechnet. Für Reinelemente mit mindestens 10 nm Dicke ergibt sich je nach geforder-
ter Messstatistik eine minimale Fläche von etwa (10 nm)2 bis (100 nm)2.
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Nach einer Machbarkeitsstudie basierend auf theoretischen Vorüberlegungen wur-
den verschiedene Spektrometer-Konzepte evaluiert, erprobt und für den Einsatz im
Mikroskop bewertet. Als geeignetste Technik wurde anschließend die Flugzeitspek-
trometrie im Helium-Ionen-Mikroskop realisiert. Mittels eines im Rahmen dieser
Arbeit installierten Pulsgenerators wurde der Primärstrahl im ns-Bereich gepulst.
Durch Messung der Zeitdifferenz zwischen dem Streuprozess und dem Auftreffen der
rückgestreuten Teilchen auf eine Mikrokanalplatte kann die Energie der rückgestreu-
ten Teilchen bestimmt werden. Bei einer Flugstrecke von 358mm wurden 3.0 keV
Energieauflösung erreicht. Für eine Flugstrecke von 1023mm konnte ein Wert von
1.5 keV erzielt werden.
Die Implementierung einer externen Rastereinheit erlaubt zudem die ortsaufgelöste
Flugzeitspektrometrie mit einer Kantenauflösung von bis zu 54 nm. Die Minimalgrö-
ße einer zu analysierenden Struktur wird dabei durch die Größe des Ionenstrahls,
den Drift der Probe, die Größe der Kollisionskaskade und den eintretenden Proben-
schaden bestimmt.
Eine geringfügige Modifikation des Probenhalters erlaubt es zudem, Flugzeit-Sekun-
därionen-Massenspektrometrie im Helium-Ionen-Mikroskop anzuwenden. Diese gibt
Aufschluss über die elementare und die molekulare Zusammensetzung der Probe.
Sekundärionen-Massenspektren verschiedener Proben wurden ebenso gezeigt wie die
massengefilterten lateralen Verteilungen gesputterter Ionen.
Für die Sekundärionen-Massenspektrometrie werden bei effizienter Extraktion für
einige Elemente bessere Nachweisgrenzen als für die Rückstreuspektrometrie erwar-
tet. Der Anteil geladener gesputterter Teilchen ist für verschiedene Elemente und je
nach chemischer Zusammensetzung der Probenoberfläche jedoch sehr unterschied-
lich, sodass eine Quantifizierung schwierig ist und einige Elemente nur in hohen
Konzentrationen nachgewiesen werden können.
Diese Arbeit stellt den Beginn der lateral höchstaufgelösten Ionenstrahlanalytik im
Helium-Ionen-Mikroskop dar. In zukünftigen Experimenten sollten kürzere Pulse des
Primärstrahls erzeugt werden, um noch höhere Zeitauflösungen und so eine besse-
re Massenseparation, größere Raumwinkel und damit höhere Nachweisgrenzen zu
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realisieren. Auf diese Weise sollten kleinere Objekte bis zu wenigen zehn Nanome-
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Anhang
Abbildung A.1: Elektrisches Schaltbild des verwendeten Pulsgenerators
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